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Introduction
Ce manuscrit pre´sente le travail de the`se re´alise´ sous la direction de Pierre Pillet
et co-encadre´ par Patrick Cheinet au sein du Laboratoire Aime´ Cotton dans l’e´quipe
Atomes de Rydberg froids du groupe Matie`re Froide Corre´le´e.
La physique des atomes de Rydberg froids a connu un essor important depuis le
de´but des anne´es 2000 graˆce notamment aux interactions dipoˆle-dipoˆle a` tre`s longue
porte´e entre atomes de Rydberg au sein d’un gaz gele´. Ils permettent ainsi de re´aliser
des syste`mes quantiques bien controˆle´s.
Un atome de Rydberg est un atome ou` un e´lectron optiquement actif 1 est excite´
dans un e´tat de grand nombre quantique principal n [Gallagher, 1994]. Cet e´tat d’ex-
citation particulier confe`re a` l’atome bon nombre de proprie´te´s « hors normes » en
comparaison d’un atome dans l’e´tat fondamental. La premie`re et sans doute la plus
spectaculaire est la taille de ces atomes, de l’ordre de 2n2a0 (ou` a0 est le rayon de
Bohr). Un atome de Rydberg excite´ dans l’e´tat n = 100 posse`de ainsi une taille de
l’ordre de 1µm.
Figure 1 – Repre´sentation sche´matique d’un atome de Rydberg.
1. Par opposition aux e´lectrons dits « internes » qui sont les e´lectrons des couches comple`tes.
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Le fait que l’e´lectron de Rydberg se retrouve si e´loigne´ du coeur ionique (voir figure 1)
confe`re a` ces e´tats d’excitation une tre`s grande polarisabilite´ et la possibilite´ d’acque´rir
un moment dipolaire important dont l’ordre de grandeur est ea0n
2 (avec e la charge
de l’e´lectron), conduisant a` une interaction dipoˆle-dipoˆle qui suit la loi d’e´chelle n4
[Gallagher et al., 1982,Gallagher and Pillet, 2008]. De`s l’anne´e 1982, il a e´te´ remarque´
que ces interactions conduisent a` des processus collisionnels exceptionnels, de parame`tre
d’impact de l’ordre du microme`tre et bien supe´rieur a` la taille des atomes de Rydberg.
L’e´tude de ces processus collisionnels en jet atomique a de´montre´ la possibilite´ de
transferts d’e´nergies re´sonants entre atomes de Rydberg [Safinya et al., 1981], ou assiste´s
radiativement a` l’aide de photons micro-onde [Pillet et al., 1987]. Duˆ a` son excitation
e´leve´e proche du seuil d’ionisation, l’e´lectron de Rydberg se retrouve faiblement lie´ au
coeur ionique. Une conse´quence inte´ressante est la possibilite´ d’ioniser se´lectivement
ces atomes par application d’un champ e´lectrique. Cette me´thode de de´tection est
une technique largement utilise´e dans les expe´riences utilisant des atomes de Rydberg
[Gallagher et al., 1977,Smith et al., 1978,Kellert et al., 1981].
L’ave`nement de la physique de la matie`re froide au travers des techniques de refroi-
dissement d’atomes par laser a constitue´ un renouveau pour la physique atomique. Les
tre`s basses tempe´ratures obtenues permettent d’atteindre un re´gime ou` les interactions
entre particules vont devenir dominantes en comparaison de l’agitation thermique du
syste`me, permettant un controˆle pre´cis de ces interactions comme dans les gaz quan-
tiques. On citera deux re´sultats majeurs : d’une part en me´trologie avec les avance´es
conside´rables concernant les horloges atomiques [Bize et al., 2004], et d’autre part la
de´monstration de la condensation de Bose-Einstein [Anderson et al., 1995]. Ce controˆle
tre`s pre´cis des interactions a e´galement permis de de´velopper le champ de la simulation
quantique en simulant des hamiltoniens de la matie`re condense´e. Citons notamment la
transition superfluide vers un isolant de Mott [Greiner et al., 2002] ou la localisation
d’Anderson [Billy et al., 2008, Roati et al., 2008, Kondov et al., 2011, Jendrzejewski
et al., 2012].
Les proprie´te´s exacerbe´es des atomes de Rydberg ont permis d’e´tendre les possi-
bilite´s offertes par les atomes froids dans la cre´ation de gaz d’atomes en tre`s forte
interaction. Les atomes froids dans leur e´tat fondamental ont des interactions de type
van der Walls d’une porte´e limite´e de l’ordre du nanome`tre, limitant ainsi les possi-
bilite´s re´actionnelles au sein du nuage atomique refroidi. De part leurs interactions a`
longue porte´e, l’utilisation d’atomes de Rydberg froids en lieu et place d’atomes froids
repre´sente donc un inte´reˆt certain, notamment pour offrir de nouvelles applications a` la
simulation quantique [Weimer et al., 2010]. De meˆme, l’e´tude des transferts re´sonants
en re´gime froid a e´te´ re´alise´e de`s 1998 a` partir d’un pie`ge magne´to-optique [Anderson
et al., 1998,Mourachko et al., 1998]. Compare´e aux e´tudes re´alise´es avec des jets ato-
miques, la diffe´rence majeure re´side dans le fait qu’il ne s’agit cette fois plus de pro-
cessus collisionnels mais d’interactions entre atomes de Rydberg dans un gaz gele´. En
effet, en re´gime ultra-froid et a` l’e´chelle de la microseconde, les collisions n’ont pas le
temps de se re´aliser car les atomes ne bougent gue`re plus que leur taille. Le syste`me
peut alors eˆtre conside´re´ comme un gaz d’atomes gele´s ou`, dans un tel re´gime, les
transferts d’e´nergie interne portent la de´nomination de « re´sonances de Fo¨rster ». Les
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atomes de Rydberg ont de´ja` montre´ qu’ils e´taient de bons candidats pour re´aliser une
inge´nierie quantique [Raimond et al., 2001,Saffman et al., 2010]. Ils permettent notam-
ment de re´aliser une intrication rapide entre deux atomes via une excitation dans un
e´tat de Rydberg. La me´thode est base´e sur le blocage dipolaire de l’interaction. Si on
conside`re deux atomes proches, l’excitation Rydberg du premier va induire un de´pla-
cement de l’e´nergie de re´sonance du second par interaction dipoˆle-dipoˆle, empeˆchant
alors d’exciter cet atome [Comparat and Pillet, 2010]. Dans un ensemble d’atomes plus
vaste on va de´finir un rayon de blocage. Le blocage dipolaire permet ainsi une maˆıtrise
pre´cise de l’excitation de deux atomes, qui s’ave`re tre`s efficace dans la re´alisation de
portes quantiques [Lukin et al., 2001,Urban et al., 2009,Gae¨tan et al., 2009,Wilk et al.,
2010, Isenhower et al., 2010].
L’utilisation des atomes de Rydberg froids est cependant actuellement limite´e par
le fait qu’il n’est pas possible de continuer d’appliquer les techniques expe´rimentales de
manipulation optique, de refroidissement et de pie´geage avec les atomes a` un e´lectron
actif excite´ dans un e´tat de Rydberg. Une fois excite´ vers un e´tat de n e´leve´, l’e´lec-
tron actif devient insensible aux lasers de refroidissement et de pie´geage. L’application
d’une force dipolaire sur un atome de Rydberg [Anderson and Raithel, 2012] n’est pas
rigoureusement impossible mais se re´ve`le particulie`rement inefficace du fait du faible
recouvrement des inte´grales radiales entre l’e´tat de Rydberg et l’e´tat de plus basse
e´nergie. Il est e´galement possible d’utiliser la force ponde´romotrice agissant sur l’e´lec-
tron dans l’e´tat de Rydberg mais celle-ci est significativement plus faible et impose des
longueurs d’onde infrarouges. De plus, bien que diffe´rentes techniques d’imagerie ont
aussi e´te´ de´veloppe´es [Schauß et al., 2012,Gu¨nter et al., 2012], aucune d’elles n’est plei-
nement satisfaisante. La premie`re implique de de´peupler entie`rement les atomes situe´s
dans l’e´tat fondamental pour ensuite ramener les atomes de Rydberg vers leur e´tat
fondamental. Le processus global est donc limite´ par l’efficacite´ de ces deux ope´rations.
La seconde quant a` elle ne´cessite d’exciter les atomes reste´s dans l’e´tat fondamental
vers un second e´tat de Rydberg conduisant alors a` une diffusion par e´change d’e´nergie
des atomes situe´s dans l’e´tat de Rydberg initial.
L’attention de la communaute´ des atomes de Rydberg froids s’est donc re´cemment
porte´e sur les atomes a` deux e´lectrons actifs, en particulier le strontium et pour la
premie`re fois l’ytterbium dans le cadre de cette the`se. Au dela` de leurs inte´reˆts pour
les atomes de Rydberg froids que nous allons pre´senter apre`s, ces atomes ont de´ja` fait
l’objet de refroidissement laser et ont permis d’atteindre la de´ge´ne´rescence quantique.
La pre´sence du second e´lectron induit de profonds changements dans le spectre e´ner-
ge´tique de l’atome compare´ au cas d’un atome alcalin. En particulier, le spin total S
du syste`me peut de´sormais prendre deux valeurs 0 et 1. Vont alors apparaˆıtre deux
nouvelles se´ries d’e´tats n’existant pas dans le cas des alcalins : les e´tats dits « singulets
» correspondant au cas S = 0 et les e´tats dits « triplets » lorsque S = 1. Ces e´tats vont
pre´senter un inte´reˆt tout particulier dans le cas du refroidissement atomique. En effet,
une transition e´lectronique S = 0→ S = 1 est normalement interdite par les re`gles de
transition dipolaire e´lectrique. Cependant dans le cas d’un atome lourd (Z>40), une
telle transition devient faiblement permise du fait d’une mise en e´chec du couplage LS
vis-a`-vis d’un couplage de type jj. Ce type de transition particulie`re est de´nomme´e
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transition d’intercombinaison. Les e´tats triplets de basse e´nergie se caracte´risant par
une longue dure´e de vie (correspondant a` une largeur naturelle Γ de l’ordre de la di-
zaine de kHz), il est alors possible d’utiliser une telle transition pour le refroidissement
Doppler atomique [Katori et al., 1999,Kuwamoto et al., 1999]. Ce type de refroidisse-
ment, dit « refroidissement en raie e´troite » permet d’atteindre des tempe´ratures bien
infe´rieures aux tempe´ratures Doppler obtenues habituellement dans le cas des atomes
alcalins.
Dans le cas des atomes de Rydberg froids, l’inte´reˆt de ces atomes a` deux e´lectrons
optiquement actifs re´side dans le fait qu’une fois un des e´lectrons excite´ vers un e´tat
de Rydberg, la pre´sence du second e´lectron permet d’agir sur le coeur ionique [Cooke
et al., 1978]. Cette technique de´nomme´e Excitation du coeur isole´ (dite ICE pour
Isolated Core Excitation) et repre´sente´e sur la figure 2 ouvre la voie a` la manipulation
optique des atomes de Rydberg.
Figure 2 – Excitation du coeur isole´. L’e´lectron de Rydberg est conside´re´
comme spectateur vis-a`-vis du coeur ionique de part son orbite e´loigne´e, rendant
alors possible la manipulation du second e´lectron de manie`re inde´pendante.
L’efficacite´ de l’ICE de´pend fortement des interactions e´lectrostatiques entre les
deux e´lectrons actifs. Ces interactions conduisent a` l’apparition de deux nouveaux
phe´nome`nes inexistants dans le cas des atomes alcalins. D’une part les se´ries de Rydberg
se retrouvent fortement perturbe´e du fait du couplage entre les deux e´lectrons. D’autre
part le phe´nome`ne d’autoionisation apparaˆıt lorsque l’e´nergie totale des deux e´lectrons
devient supe´rieure a` la premie`re limite d’ionisation : il conduit alors a` l’e´jection de l’un
des e´lectrons [Cooke and Gallagher, 1979,Millen et al., 2010].
Afin de limiter l’autoionisation et ainsi permettre la manipulation optique de l’atome
de Rydberg, il est ne´cessaire de placer l’e´lectron de Rydberg dans un e´tat de grand
moment angulaire orbital ℓ. Dans ce cas, cet e´lectron posse`de une fonction d’onde qui
ne recouvre pas celle de l’e´lectron de valence. L’obtention d’e´tats de Rydberg de grand
moment angulaire se fait en utilisant notamment la me´thode dite du « branchement
Stark » (Stark switching en anglais) re´sultant d’une excitation Rydberg en champ
e´lectrique [Cooke et al., 1978].
La description the´orique des niveaux d’e´nergie des atomes a` deux e´lectrons actifs repre´-
sente un enjeu majeur afin de pouvoir pre´dire leur comportement notamment lorsqu’ils
sont soumis a` des perturbations exte´rieures. Base´ sur l’utilisation de la the´orie du de´-
faut quantique a` plusieurs voies (abre´ge´e en MQDT pourMultichannel Quantum Defect
13
Theory), ce champ de recherche a fait l’objet d’un travail de recherche intense de la
part de la communaute´ scientifique. Citons notamment le cas des atomes de stron-
tium [Xu et al., 1986,Aymar et al., 1987,Vaillant et al., 2014], barium [Lu and Fano,
1970,Aymar and Camus, 1983,Vassen and Hogervorst, 1988] et ytterbium [Wyart and
Camus, 1979,Aymar et al., 1980,Aymar et al., 1984].
La technique de l’ICE va offrir de nombreuses possibilite´s dans la manipulation
optique des atomes de Rydberg et ouvre donc la voie a` de multiples champs d’investi-
gations expe´rimentales. Le premier d’entre eux va consister a` re´aliser la premie`re ima-
gerie non destructive d’un e´chantillon d’atomes de Rydberg. Il s’agirait de la signature
de la premie`re manipulation optique d’atomes de Rydberg utilisant le second e´lectron
actif. Un autre champ d’investigation vise a` de´montrer la possibilite´ d’appliquer une
force dipolaire sur les atomes de Rydberg afin d’augmenter la densite´ initiale d’atomes
de Rydberg. Le blocage dipolaire va permettre d’e´tudier des syste`mes ordonne´s et
controˆle´s d’atomes de Rydberg comme par exemple le phe´nome`ne de cristallisation
d’un ensemble d’atomes. L’utilisation conjointe d’un pie`ge dipolaire ainsi que de l’ima-
gerie non destructive va permettre d’e´tendre l’e´tude a` un grand volume d’excitation.
En effet, les travaux de´ja` re´alise´s sur le sujet [Schauß et al., 2014] devaient se limiter a`
un petit e´chantillon a` cause des imperfections de la technique d’imagerie utilise´e et a`
la pre´paration initiale de l’e´chantillon.
Dans l’e´tude des re´sonances de Fo¨rster, la possibilite´ de disposer d’une varie´te´ de sche´-
mas d’excitation Rydberg (a` deux ou trois photons et via des e´tats singulets et triplets)
ouvre la voie a` l’e´tude de la migration d’une excitation Rydberg au sein du volume d’ex-
citation ainsi que l’e´tude du transport d’e´nergie. En excitant un e´tat de Rydberg dans
une petite part du volume d’excitation au moyen d’un laser focalise´ puis en cre´ant un
second e´tat de Rydberg ve´rifiant ∆ℓ = ±1 avec le premier dans le reste du volume,
cela va conduire a` de fortes interactions dipoˆles-dipoˆles entre les deux types d’e´tats. La
premie`re excitation va alors diffuser en e´changeant de l’e´nergie avec les seconds e´tats.
Plusieurs configurations expe´rimentales sont alors possibles : confinement dans une ou
plusieurs dimensions, diffe´rents types d’interactions, influence de la densite´ initiale du
volume d’excitation, utilisation ou non d’un re´seau optique, de´roule´ des expe´riences en
re´gime de bloquage dipolaire ou non pour permettre d’e´tudier des mode`les the´oriques
varie´s.
Un dernier objectif expe´rimental concerne le refroidissement des atomes de Rydberg.
Dans le cas des atomes alcalins, une fois l’e´lectron de valence excite´ dans un e´tat de
Rydberg, l’atome n’est plus refroidi. Cependant, aux e´chelles de temps des diffe´rentes
expe´riences, les atomes de Rydberg sont toujours conside´re´s comme e´tant froids. Dans
le cas des atomes a` deux e´lectrons actifs, la pre´sence du second e´lectron permet le
refroidissement a` proprement parler des atomes de Rydberg. Compte tenu de leur dure´e
de vie, il va ne´anmoins eˆtre difficile d’observer une diminution de la tempe´rature du
nuage atomique. L’ide´e est donc non pas d’observer une diminution de la tempe´rature
des atomes mais une re´duction du chauffage re´sultant des fortes interactions entre
atomes de Rydberg : les atomes les plus proches vont se repousser conduisant a` un
effet de chauffage qui devrait eˆtre controˆlable graˆce au laser de refroidissement du
coeur ionique.
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La possibilite´ d’e´tendre aux atomes de Rydberg les techniques de manipulation
optique en utilisant des atomes a` deux e´lectrons actifs est donc au coeur de la motivation
du travail de the`se pre´sente´ ici.
Cette the`se constitue le point de de´part et les fondements de la nouvelle expe´rience bap-
tise´e Rydberg ytterbium de l’e´quipe Atomes de Rydberg froids . Deux aspects principaux
ont e´te´ de´veloppe´s durant cette the`se. D’une part la conception et l’assemblage du dis-
positif expe´rimental permettant l’obtention d’une source d’atomes de Rydberg froids
d’ytterbium. A terme, ce montage permettra la manipulation optique de ces atomes
de Rydberg. D’autre part, le de´veloppement d’un mode`le nume´rique imple´mentant la
the´orie de la MQDT pour permettre la de´termination the´orique du spectre e´nerge´tique
de l’atome d’ytterbium ainsi que son comportement sous l’effet de perturbations exte´-
rieures (application d’un champ e´lectrique ou interactions dipoˆle-dipoˆle par exemple).
Paralle`lement a` ces de´veloppements, une participation aux travaux de recherche mene´s
sur la seconde expe´rience dans l’e´tude des me´canismes Fo¨rster a` petit nombre de corps
a e´te´ effectue´e. Ces travaux ont mis en e´vidence l’existence d’un me´canisme de transfert
borrome´en re´sonant a` trois corps dans un gaz d’atomes de Rydberg de ce´sium gele´.
Le dispositif expe´rimental de´veloppe´ consiste en une source d’atomes d’ytterbium
froids obtenue graˆce a` un pie`ge magne´to-optique a` trois dimensions (PMO-3D) pre´a-
lablement charge´ par l’utilisation conjointe d’un ralentisseur Zeeman et d’un PMO-2D
(voir figure 3). En premier lieu, un jet d’ytterbium produit par un dispenser fonc-
tionnant a` une tempe´rature d’environ 400˚ C est ralenti a` une vitesse de l’ordre de
10m.s−1 graˆce a` l’utilisation d’un ralentisseur Zeeman fonctionnant suivant la transi-
tion 6s 2 1S0 → 6s6p 1P1 a` 398.9nm. Afin de compenser la divergence du jet atomique
en sortie du ralentisseur et ainsi augmenter la densite´ d’atomes disponibles pour le
pie´geage, un PMO-2D est adjoint en sortie du ralentisseur. Il fonctionne suivant la
transition d’intercombinaison 6s 2 1S0 → 6s6p 3P1 a` 555.8nm. Finalement, les atomes
sont pie´ge´s au sein du PMO-3D au centre de la chambre a` vide qui fonctionne e´gale-
ment suivant la transition d’intercombinaison 1S0 → 3P1 pour une tempe´rature Doppler
TD ≈ 4µK.
A partir de cette source d’atomes froids, nous proce´dons ensuite a` la cre´ation des e´tats
de Rydberg suivant le sche´ma d’excitation 6s 2 1S0 → 6s6p 1P1 → 6snℓ permettant
d’obtenir des e´tats de moment angulaire orbital s ou d. A terme, nous disposerons
e´galement du sche´ma d’excitation a` trois photons 6s2 1S0 → 6s6p 3P1 → 6snd 3,1D2 →
6snℓ pour obtenir les e´tats de Rydberg de moment angulaire orbital p et f . La source
d’atomes de Rybderg froids d’ytterbium ainsi obtenue ouvre la voie aux expe´riences
visant a` tirer partie de la pre´sence du second e´lectron actif, notamment celles axe´es sur
la manipulation optique des atomes de Rydberg.
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Figure 3 – Repre´sentation sche´matique du dispositif expe´rimental. Le jet atomique d’yt-
terbium est pre´alablement ralenti graˆce au ralentisseur Zeeman puis les atomes sont pie´ge´s au
sein du PMO-3D. L’utilisation d’un PMO-2D en sortie du ralentisseur permet de compenser
la divergence du jet atomique et ainsi augmenter le nombre d’atomes disponibles pour le
pie´geage.
L’imple´mentation nume´rique de la the´orie de la MQDT s’inscrit dans la continuite´
du programme pre´ce´demment de´veloppe´ par l’e´quipe pour les atomes alcalins [Huillery,
2013]. En calculant les fonctions d’onde des e´tats quantiques en pre´sence ou non d’une
perturbation, ce programme permet notamment le tracer de diagrammes Stark ainsi
que la pre´diction de re´sonances de type Fo¨rster. La condition sous-jacente au calcul
des fonctions d’onde est la connaissance des de´fauts quantiques des diffe´rentes se´ries
de Rydberg. Pour les atomes alcalins, ces grandeurs sont parfaitement connues. Dans
le cas des atomes a` deux e´lectrons actifs cependant, du fait de la complexite´ de leur
spectre e´lectronique, la de´termination des de´fauts quantiques ne´cessite de recourir a` la
the´orie de la MQDT. L’imple´mentation de cette the´orie s’inscrit donc comme nouveau
socle au programme de´ja` existant et va ainsi l’e´tendre aux atomes a` deux e´lectrons
actifs. A terme, il sera donc possible de re´aliser le tracer de diagrammes Stark pour
l’ytterbium et de pouvoir en de´duire notamment l’existence ou non de re´sonances de
Fo¨rster.
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Comme mentionne´ pre´ce´demment, une participation aux travaux de recherche sur la
seconde expe´rience Rydberg de l’e´quipe Atomes de Rydberg froids a e´galement e´te´ me-
ne´e. Ces travaux ont mis en e´vidence l’existence du me´canisme de transfert borrome´en
re´sonant a` trois corps suivant :
3× |np 3/2, |mj |=1/2〉 → |ns 1/2〉+ | (n+ 1) s 1/2〉+ |np 3/2, |mj |=3/2〉 (1)
Ce processus Fo¨rster n’est pas spe´cifique a` l’atome de ce´sium mais pre´sente l’inte´reˆt
d’eˆtre ge´ne´ralisable a` tout atome admettant des re´sonances de Fo¨rster et est valable
sur une grande plage de valeurs du nombre quantique principal n.
Ce manuscrit de the`se est compose´ de quatre chapitres. Le premier chapitre intro-
duit le cadre the´orique de description physique des atomes de Rydberg a` un et deux
e´lectrons actifs. Le second chapitre est consacre´ a` une pre´sentation de´taille´e de l’en-
semble du syste`me expe´rimental Rydberg ytterbium de´veloppe´ au cours de cette the`se.
Il se veut eˆtre une description comple`te du processus de conception et d’assemblage
du dispositif expe´rimental, allant des ide´es et re´flexions pre´liminaires aux proble`mes
rencontre´s au cours du de´veloppement qui nous ont oblige´ a` devoir revoir certains as-
pects afin de parvenir a` observer des e´tats de Rydberg. Le troisie`me chapitre concerne
l’imple´mentation nume´rique de la the´orie de la MQDT. Apre`s avoir explique´ en de´tail
le mode`le nume´rique de´veloppe´, nous pre´sentons les re´sultats obtenus pour les se´ries de
Rydberg 6snℓ 1S0,
3,1D2 et
3,1P1. Le quatrie`me et dernier chapitre pre´sente les re´sultats
obtenus avec l’expe´rience de´ja` existante Rydberg ce´sium sur la mise en e´vidence de pro-
cessus re´sonants Fo¨rster a` trois corps. Ce manuscrit comporte e´galement deux annexes.
La premie`re pre´sente les simulations nume´riques effectue´es pour concevoir le syste`me
expe´rimental. La seconde, quant a` elle, regroupe les tables de donne´es spectroscopiques
et the´oriques obtenues par analyse MQDT pour les se´ries de Rydberg 6snℓ 1S0,
3,1D2
et 3,1P1.
Chapitre 1
Atomes de Rydberg - Introduction
et e´le´ments de the´orie ge´ne´rale
Ce premier chapitre est une introduction ge´ne´rale a` la the´orie des atomes de Rydberg
et suivra un cheminement progressif. Dans la premie`re section, nous pre´senterons le mo-
de`le du de´faut quantique pour les atomes alcalins qui permet de de´terminer la fonction
d’onde de l’e´lectron de valence et ainsi d’en de´duire les grandes proprie´te´s des atomes
de Rydberg. Nous pre´senterons e´galement les me´canismes d’interaction entre atomes
de Rydberg au travers de l’interaction dipoˆle-dipoˆle. La deuxie`me section abordera la
the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies (dite MQDT pourMultichannel Quantum
Defect Theory) qui ge´ne´ralise le concept du de´faut quantique au cas des syste`mes poly-
e´lectroniques (aussi bien atomiques que mole´culaires). Nous terminerons enfin par une
pre´sentation des effets physiques rencontre´s dans les syste`mes compose´s d’atomes de
Rydberg a` plusieurs e´lectrons actifs.
Un expose´ complet de la physique des atomes a` un et deux e´lectrons de valence est
effectue´ dans [Gallagher, 1994]. Le de´veloppement the´orique de ce chapitre reprend le
formalisme et les conventions de notations utilise´es dans cet ouvrage.
Unite´s atomiques
Pour le calcul des proprie´te´s atomiques et l’expression des formules, il est commode de
travailler avec les unite´s atomiques (u.a.) de´finies par :
~ = me =
e2
4πǫ0
= a0 = 1
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La table 1.1 donne la correspondance entre les unite´s atomiques les plus utilise´es dans
la suite de ce manuscrit et les unite´s S.I. correspondantes :
Grandeur Unite´ atomique Symbole Valeur dans les unite´s S.I.
Masse Masse de l’e´lectron me 9.10938356(11)× 10−31kg
Charge Charge e´le´mentaire e 1.6021766208(98)× 10−19C
Action Constante de Planck re´duite ~ 1.054571800(13)× 10−34J.s
Longueur Rayon de Bohr a0 0.52917721067(12)× 10−10m
E´nergie E´nergie d’Hartree EH 4.359744650(54)× 10−18J
Tableau 1.1 – Unite´s atomiques (Source : CODATA 2014)
1.1 Proprie´te´s ge´ne´rales des atomes de Rydberg a`
un e´lectron actif
En physique quantique, seul un nombre restreint de syste`mes sont de´crits de ma-
nie`re exacte : l’atome d’hydroge`ne et son effet Stark, l’oscillateur harmonique et l’ion
dihydroge`ne H2
+. De`s que l’on souhaite de´crire un syste`me atomique plus complexe,
on se retrouve dans le cas d’un proble`me a` N corps, non soluble de manie`re exacte.
Dans le cas d’un atome de Rydberg, l’e´lectron de valence est dissocie´ du reste du
syste`me atomique afin de se ramener a` un syste`me a` deux corps, soluble analytiquement.
La pertinence de cette approximation trouve son origine dans le fait que dans un
atome de Rydberg, l’e´lectron actif restant essentiellement loin du corte`ge e´lectronique,
le potentiel effectif Veff ressenti par cet e´lectron tendra a` eˆtre de nature coulombienne a`
longue distance du fait de l’e´crantage de la charge du noyau par le corte`ge e´lectronique.
Ainsi, l’atome de Rydberg peut eˆtre assimile´ a` un syste`me hydroge´no¨ıde excite´ dont
les niveaux d’e´nergie et les fonctions d’onde sont connus et de´crits avec les nombres
quantiques n, ℓ, j et m (respectivement le nombre quantique principal, le moment
angulaire orbital, le moment angulaire total et le nombre quantique magne´tique).
Cependant, afin d’obtenir un mode`le the´orique convenable, il faut tenir compte des
effets de coeur. En effet, l’e´crantage du noyau par le corte`ge e´lectronique n’est plus
valable a` courte distance et le potentiel Veff vu par l’e´lectron de Rydberg de´vie du
potentiel coulombien a` courte distance. Cela entraˆıne une modification des proprie´te´s
des niveaux d’e´nergie d’une meˆme se´rie qui peut eˆtre de´crite par un unique parame`tre
appele´ de´faut quantique. La de´termination expe´rimentale des de´fauts quantiques per-
met d’e´valuer comple`tement la fonction d’onde de l’e´lectron a` longue distance et donc
de de´terminer les proprie´te´s physiques des atomes de Rydberg.
Dans cette section, apre`s avoir rappele´ de manie`re succincte le mode`le de l’atome
d’hydroge`ne, nous allons voir comment l’e´tendre aux atomes de Rydberg alcalins et
ainsi introduire le mode`le du de´faut quantique [Seaton, 1983] qui permet de calculer
les fonctions d’onde e´lectroniques. Nous pre´senterons ensuite les e´le´ments de matrice
dipolaire e´lectrique qui sont au coeur du couplage avec le champ e´lectrique. Les pro-
prie´te´s physiques des atomes de Rydberg, de´coulant de la connaissance de la fonction
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d’onde et de la manie`re dont ces atomes interagissent avec le champ e´lectrique seront
ensuite pre´sente´es. Nous terminerons enfin par la description des me´canismes d’inter-
action entre atomes de Rydberg.
1.1.1 Niveaux d’e´nergie et fonction d’onde Rydberg : The´orie
du de´faut quantique
Mode`le de l’atome d’hydroge`ne
L’atome d’hydroge`ne est un syste`me physique a` deux corps constitue´ d’un pro-
ton et d’un e´lectron dans lequel l’e´lectron ressent un potentiel d’interaction purement
coulombien : V (r) = −1/r.
L’e´quation de Schro¨dinger associe´e s’e´crit, en unite´s atomiques (u.a.) :(
−∇
2
~r
2
− 1
r
)
ψ = Eψ (1.1)
ou` r est la distance entre le proton et l’e´lectron et E est l’e´nergie de ce dernier.
Les fonctions propres de ce syste`me sont donne´es par les fonctions d’ondes
ψElml (r,θ,φ) =
ρEl (r)
r
Y mll (θ,φ) (1.2)
ou` Y mll (θ,φ) est la partie angulaire et ρEl (r) /r la partie radiale de la fonction d’onde
ve´rifiant l’e´quation radiale :
1
2
d 2ρEl (r)
dr2
+
[
E +
1
r
− l (l + 1)
2r2
]
ρEl (r) = 0 (1.3)
Cette e´quation est une e´quation diffe´rentielle du deuxie`me ordre et admet donc deux
solutions inde´pendantes :
ρEl (r) = f (E,l,r)
et
ρEl (r) = g (E,l,r)
(1.4)
ou` les fonctions f et g sont respectivement appele´es fonctions re´gulie`res et irre´gulie`res
de Coulomb.
Pour avoir des e´tats lie´s, on montre que l’e´nergie E doit ne´cessairement ve´rifier [Gallagher,
1994] :
E = − 1
2n2
avec n ≥ l + 1 (1.5)
ou` n est le nombre quantique principal. Cela implique que la fonction radiale ρEl (r)
ve´rifie ne´cessairement ρEl (r) = f (E,l,r). En effet, la fonction re´gulie`re f s’annule en
r = 0 et pour r →∞ la partie divergente croissant exponentiellement s’annule pour E
ve´rifiant (1.5).
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Finalement, pour l’atome d’hydroge`ne, les fonctions et les e´tats propres sont donc :
ψnlml (~r) =
f(E,l,r)
r
Y mll (θ,φ) et E = − 12n2 (1.6)
The´orie du de´faut quantique
Le de´veloppement des fonctions d’onde base´ sur les fonctions de Coulomb peut
eˆtre ge´ne´ralise´ au cas d’un atome I posse´dant un e´lectron de valence orbitant autour
d’un coeur ionique I+ constitue´ du noyau atomique et du corte`ge e´lectronique des
e´lectrons de coeur. Ce de´veloppement, appele´ the´orie du de´faut quantique, permet
de construire les fonctions d’onde e´lectronique quand l’e´lectron de Rydberg orbite a`
une distance r > r0, le rayon du coeur ionique. Si l est grand, l’e´lectron posse`de
une orbite large et est soumis a` un potentiel d’interaction purement coulombien : le
corte`ge e´lectronique e´crante comple`tement le noyau et il en de´coule une charge effective
ressentie par l’e´lectron Zeff = 1. En revanche, si l est petit, l’e´lectron de Rydberg
pe´ne`tre le coeur ionique (r < r0), se retrouvant ainsi soumis a` courte distance a` une
charge effective Zeff > 1 du fait d’un plus faible e´crantage du noyau par le corte`ge
e´lectronique. Il en re´sulte un potentiel effectif d’interaction Veff plus profond que le
potentiel coulombien.
Pour un atome alcalin I, l’e´lectron actif gravite autour du coeur ionique I+ a` syme´trie
sphe´rique dans son e´tat fondamental 1S0. Dans le re´fe´rentiel du centre de masse, le
potentiel effectif Veff perc¸u par l’e´lectron actif admet e´galement une ge´ome´trie sphe´-
rique et de´pend donc seulement de r : le proble`me est se´parable et les fonctions propres
re´sultantes vont diffe´rer des fonctions propres de l’hydroge`ne seulement au niveau du
terme radial. Pour r > r0, le potentiel est coulombien et a` l’e´nergie E les fonctions
radiales peuvent s’e´crire comme une combinaison des fonctions de Coulomb f et g :
ψnljm (~r) =
f (Enlj ,l,r) cos (πδnlj) + g (Enlj,l,r) sin (πδnlj)
r
| lsjm〉 (1.7)
avec s le moment angulaire de spin, j le moment angulaire total et ou` | lsjm〉 est de´fini
par :
| lsjm〉 =
∑
ml, ms
〈l ml sms| j m〉Ylml (θ,ϕ)χsms (1.8)
ou` χs
ms est la partie angulaire de spin de la fonction d’onde.
Pour E = −1/(2ν2) < 0 avec ν le nombre quantique effectif, la partie divergente de la
fonction d’onde pour r → ∞ est proportionnelle a` r−νer/ν sin [π (ν + δnlj)] avec ν > l.
Pour un e´tat physique la fonction d’onde doit s’annuler pour r → ∞ ce qui impose
ν + δnlj = n avec n un entier de´fini comme e´tant le nombre quantique principal. Cela
conduit a` la quantification de l’e´nergie selon l’expression :
Enl = − 1
2 (n− δnlj)2
(1.9)
Cette nouvelle expression des niveaux d’e´nergie est tre`s proche de celle de l’atome
d’hydroge`ne (formule 1.6). On de´finit alors n∗ = ν = n − δnlj le nombre quantique
principal effectif.
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Pour E > 0, la forme asymptotique des fonctions de Coulomb est f ∼ sin (kr + σl) et
g ∼ cos (kr + σl) ou` k =
√
2E et σl est un parame`tre lentement variable en e´nergie et
de´signe le de´phasage duˆ au potentiel coulombien. Le spectre en e´nergie est continu et
la solution physique a comme forme asymptotique sin (kr + σl + πδnlj). Le terme πδnlj
repre´sente donc le de´phasage asymptotique introduit par les interactions avec le coeur
ionique. Les e´tats de Rydberg nlj et les e´tats du continuum adjacent Elj, caracte´rise´s
par les meˆmes nombres quantiques l et j, peuvent eˆtre de´crits par un seul parame`tre
δlj variant lentement avec l’e´nergie. Ils constituent alors une meˆme voie.
Bien que le de´faut quantique soit une grandeur qui doit eˆtre de´termine´e expe´rimenta-
lement, il varie lentement avec n et peut eˆtre estime´ par la formule de Ritz [Lorenzen
and Niemax, 1983] :
δnlj = δ0 (lj) +
δ2 (lj)
(n− δ0 (lj))2
+
δ4 (lj)
(n− δ0 (lj))4
+ ... (1.10)
ou` les coefficients δα (lj) (avec α = 0,2,4,...) doivent eˆtre de´termine´s expe´rimentalement
pour chaque atome et pour chaque se´rie de Rydberg.
Ce mode`le s’appelle the´orie du de´faut quantique a` une voie (dite QDT pourQuantum
Defect Theory). Dans ce mode`le il n’y a ni e´change d’e´nergie ni e´change de moment
angulaire entre l’e´lectron actif et le coeur ionique I+.
E´le´ments de matrice dipolaire
En physique atomique, l’interaction d’un atome avec un champ exte´rieur est de´ter-
mine´e par les e´le´ments de matrice dipolaire. Par exemple, pour le couplage e´lectrosta-
tique, la partie angulaire des e´le´ments de matrice dipolaire impose les re`gles de se´lection
et la partie radiale quant a` elle donne l’intensite´ du couplage. Leur e´valuation va nous
permettre de mettre en avant l’extreˆme sensibilite´ des atomes de Rydberg aux champs
e´lectriques, et comment ces champs vont donc jouer un roˆle essentiel dans la physique
de ces atomes : excitation en champ e´lectrique, de´tection par ionisation, manipulation
des niveaux d’e´nergie par effet Stark.
On de´finit, en u.a., l’ope´rateur dipoˆle e´lectrique de l’atome de Rydberg par :
µˆ = Rˆ (1.11)
ou` Rˆ est l’ope´rateur de position de l’e´lectron de Rydberg. Cet ope´rateur est un ten-
seur irre´ductible de rang 1 dont les composantes peuvent s’exprimer en fonction des
harmoniques sphe´riques. Les e´le´ments de matrice dipolaire sont donne´s dans la base en
champ e´lectrique nul {| r〉} = {|n ,l ,j ,mj〉} par 〈r | µˆ | r′〉 = 〈n ,l ,j ,mj | µˆ |n′ ,l′ ,j′ ,m′j〉
et nous allons donc pouvoir appliquer le the´ore`me de Wigner-Eckart.
⋄ The´ore`me de Wigner-Eckart
Le the´ore`me de Wigner-Eckart [Varshalovich et al., 1988] stipule que pour tout ope´ra-
teur irre´ductible de rang k, Tˆ (k), les e´le´ments de matrice de ses composantes Tˆ
(k)
q dans
la base |n ,l ,j ,mj〉 peuvent s’e´crire sous la forme :
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〈n ,l ,j ,mj | Tˆ (k)q |n′ ,l′ ,j′ ,m′j〉 =
〈j mj |j′ km′j q〉√
2j + 1
(
n ,l ,j ‖ Tˆ (k) ‖ n′ ,l′ ,j′
)
(1.12)
ou`
(
n ,l ,j ‖ Tˆ (k) ‖ n′ ,l′ ,j′
)
est appele´ e´le´ment de matrice re´duit et ne de´pend pas de
mj, m
′
j et q. Le terme 〈j mj |j′ km′j q〉 est appele´ coefficient de Clebsch-Gordan. Ces
coefficients obe´issent a` deux re`gles de se´lection de´coulant directement de la composition
des moments cine´tiques. Ils sont ne´cessairement nuls si les deux conditions suivantes
ne sont pas simultane´ment ve´rifie´es :
mj = m
′
j + q et | j ′ − k |< j < j ′ + k (1.13)
Il est possible de relier les coefficients de Clebsch-Gordan aux coefficients de Wigner 3-j
qui, par construction, offrent des syme´tries plus simples que les coefficients de Clebsch-
Gordan et sont donc plus faciles a` manipuler :
〈j mj |j ′ km′j q〉 = (−1)j−mj
√
2j + 1
(
j k j ′
−mj q m′j
)
(1.14)
En utilisant cette relation, il est commode d’e´crire le the´ore`me de Wigner-Eckart sous
la forme :
〈n ,l ,j ,mj | Tˆ (k)q |n′ ,l′ ,j′ ,m′j〉 = (−1)j−mj
(
j k j′
−mj q m′j
)(
n ,l ,j ‖ Tˆ (k) ‖ n′ ,l′ ,j′
)
(1.15)
⋄ E´le´ment de matrice dipolaire re´duit et inte´grale radiale
En appliquant le the´ore`me de Wigner-Eckart au tenseur irre´ductible d’ordre 1, Rˆ ,
l’e´le´ment de matrice dipolaire se met sous la forme :
〈n ,l ,j ,mj |Rq |n′ ,l′ ,j′ ,m′j〉 = (−1)j−mj
(
j 1 j′
−mj q m′j
)
(n ,l ,j ‖ rˆ ‖ n′ ,l′ ,j′)
(1.16)
L’ope´rateur tensoriel Rq agissant uniquement dans l’espace des positions (comme l’ope´-
rateur Lˆ), il est possible de de´coupler la base {|n ,l ,j 〉} et ainsi exprimer l’e´le´ment de
matrice re´duit (n ,l ,j ‖ rˆ ‖ n′ ,l′ ,j′) par rapport a` Lˆ (avec s = 1/2) :
(n ,l ,j ‖ rˆ ‖ n′ ,l ′ ,j ′) = (−1)j ′+l+s+1
√
(2j + 1) (2j ′ + 1)
{
l 1 l ′
j ′ s j
}
(n ,l ‖ rˆ ‖ n′ ,l ′)
(1.17)
L’e´le´ment (n ,l ‖ rˆ ‖ n′ ,l ′) est quant a` lui simplement proportionnel aux e´le´ments de
matrice radiaux Rn
′l′j′
nlj dont la de´pendance en j se fait via le de´faut quantique :
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(n ,l ‖ r ‖ n′ ,l′) = (−1)l 〈l0|l′010〉
√
2l′ + 1× Rn′l′j′nlj (1.18)
Les e´le´ments de matrice radiaux, de´finis comme e´tant la composante radiale de l’ope´-
rateur Rˆ prise entre deux e´tats Rydberg en champ nul, ont pour expression :
Rn
′l′j′
nlj =
∫ ∞
0
r3Unlj (r)Un′l′j′ (r) dr (1.19)
ou` Unlj (r) est la partie radiale de la fonction d’onde de l’e´lectron ψnlm (~r) donne´e par
la formule (1.7). Le calcul des fonctions d’onde radiales peut notamment se faire en
utilisant la me´thode de Numerov pre´sente´e dans [Zimmerman et al., 1979]. Il s’agit
d’une re´solution de l’e´quation radiale sur une grille de points ri ou` le terme Unlj (r) est
obtenu par propagation de proche en proche de r.
1.1.2 Proprie´te´s des e´tats de Rydberg
Le mode`le physique du de´faut quantique permet de de´terminer la fonction d’onde
de l’e´lectron de Rydberg a` longue distance. Il est donc possible de de´crire comple`tement
l’e´tat d’un atome de Rydberg et ainsi de pre´ciser certaines de ses proprie´te´s physiques.
La particularite´ de ces proprie´te´s vient de leur forte de´pendance au nombre quantique
principal effectif n∗. Ce dernier pouvant atteindre des valeurs e´leve´es (de l’ordre de
n∗ ∼ 50 dans nos expe´riences par exemple), les atomes de Rydberg vont donc exhiber
des proprie´te´s hors-normes en comparaison des atomes situe´s dans l’e´tat fondamental.
Rayon orbital
Certainement la proprie´te´ la plus remarquable des atomes de Rydberg, le rayon
orbital se de´duit des e´le´ments de matrice radiaux, i.e de l’extension spatiale totale des
fonctions d’onde e´lectronique, et admet la loi d’e´chelle suivante :
r ∝ n∗2 (1.20)
En pratique, pour des valeurs de n∗ tre`s e´leve´es, le rayon orbital peut eˆtre de l’ordre
de la centaine de nanome`tres et les atomes de Rydberg peuvent donc eˆtre vus comme
des objets macroscopiques. Cette grande extension spatiale va e´galement avoir des
conse´quences sur les processus collisionels de´finis par la section efficace de collision qui,
variant comme r2, admet donc une de´pendance en n∗4.
Il est inte´ressant de noter qu’il est possible de retrouver cette loi d’e´chelle en utilisant
le mode`le de l’atome de Bohr, propose´ par Niels Bohr en 1913 pour de´crire l’atome
d’hydroge`ne. Dans ce mode`le, on conside`re un e´lectron de charge −e et de masse me
de´crivant une orbite circulaire de rayon r autour d’une charge ponctuelle Ze conside´re´e
comme infiniment lourde par rapport a` l’e´lectron. La seconde loi de Newton, en unite´s
S.I, donne :
me v
2
r
=
Ze2
4πǫ0r2
(1.21)
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En imposant la condition de Bohr sur la quantification du moment angulaire
mvr = n~ (1.22)
l’e´quation (1.21) devient :
r =
4πǫ0~
2
Ze2me
n2 (1.23)
Dure´e de vie radiative
La dure´e de vie radiative τnl d’un niveau excite´ nl est donne´e par l’expression :
τnl =
(∑
n′l ′
An′l ′,nl
)−1
(1.24)
ou` le terme An′l ′,nl est le coefficient d’Einstein d’e´mission spontane´e qui traduit le taux
de de´sexcitation spontane´e d’un e´tat nl vers un e´tat n′l ′ et donne´ en unite´s S.I par la
relation :
An′l ′,nl =
4e2ω 3n′l ′,nl
3~c3
lmax
2l + 1
(
Rnljn′l′j′
)2
(1.25)
ou` ωn′l ′,nl = (En′l ′ − Enl) /~ . Le taux de de´sexcitation spontane´e de´pend donc du
recouvrement spatial entre les fonctions d’onde radiales des e´tats nl et n′l′ au travers
du terme
(
Rnljn′l′j′
)2
qui e´volue comme n∗−3. En conse´quence :
τnl ∝ n∗3 (1.26)
Cette relation met en avant le fait que les e´tats de Rydberg sont des e´tats de longue du-
re´e de vie, ce qui est parfaitement contre-intuitif. En effet, on a naturellement tendance
a` penser que plus un e´tat est excite´ plus il sera instable et aura donc tendance a` se de´sex-
citer rapidement. L’explication de la longue dure´e de vie des e´tats de Rydberg vient
de la pre´sence du terme Rnljn′l′j′ dans l’expression du taux de de´sexcitation spontane´e,
i.e du recouvrement entre les fonctions d’onde de l’e´tat excite´ et de l’e´tat fondamen-
tal. Le terme ω 3n′l ′,nl fait que la de´sexcitation vers les niveaux fondamentaux domine
alors que la fonction d’onde Rydberg (∝ (n∗)−3/2) est faible pre`s du coeur, conduisant
alors a` un faible recouvrement des fonctions d’onde et donc une dure´e de vie radiative
particulie`rement longue.
Afin de de´crire la dure´e de vie re´elle des e´tats de Rydberg, il est e´galement ne´cessaire de
tenir compte de l’effet du rayonnement du corps noir. Ce dernier va en effet induire des
transitions entre e´tats de Rydberg voisins. A une tempe´rature T , le taux de relaxation
ΓBB duˆ aux photons thermiques est donne´ par :
ΓBB =
1
τBB
=
4α 3kBT (K)
3n∗2
(1.27)
ou` α est la constante de structure fine. La dure´e de vie τ(T ) d’un atome de Rydberg a`
une tempe´rature T finie est donc donne´e par la relation :
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1
τ(T )
=
1
τnl
+
1
τBB
(1.28)
Bien que la dure´e de vie des e´tats de Rydberg se retrouve affecte´e par la relaxation due
aux photons thermiques, elle n’en reste pas moins exceptionnellement longue compare´e
a` celle des e´tats excite´s de faible n. A titre de comparaison, pour n = 100 la dure´e de
vie est de l’ordre de 100µs alors que la dure´e de vie du premier e´tat excite´ du ce´sium est
de 30ns [Steck, 2004]. Une conse´quence importante de´coulant de cette longue dure´e de
vie radiative est que les e´tats de Rydberg vont avoir une largeur spectrale de plus en plus
fine a` mesure que n augmente.
Comportement en champ e´lectrique
Du fait de l’extreˆme sensibilite´ des atomes de Rydberg aux champs e´lectriques,
ces champs constituent le principal outil expe´rimental pour leur manipulation, que ce
soit le controˆle des niveaux d’e´nergie par effet Stark ou la de´tection par ionisation. La
description des atomes de Rydberg reposant sur le formalisme de l’atome d’hydroge`ne
dont le comportement en champ e´lectrique est soluble analytiquement [Silverstone,
1978] (leve´e de la de´ge´ne´rescence en l de chaque multiplicite´ n), ils vont donc admettre
un comportement similaire a` la diffe´rence qu’en champ nul la de´ge´ne´rescence est de´ja`
leve´e du fait de l’influence du coeur ionique sur l’e´lectron de valence repre´sente´e par le
de´faut quantique.
Les e´le´ments de matrice de couplage avec un champ e´lectrique statique ~F  Oz sont
donne´s, en u.a, par l’expression :
〈n ,l ,j ,mj |Fr cos θ |n ′ ,l ′ ,j ′ ,m′j〉 = 〈 l ,j ,mj | cos θ | l ′ ,j ′ ,m′j〉〈n ,l ,j ‖ r ‖ n ′ ,l ′ ,j ′〉×F
(1.29)
L’e´valuation nume´rique du terme radial repre´sente´ par l’e´le´ment de matrice dipolaire
re´duit en utilisant la me´thode de Numerov permet ensuite la diagonalisation de l’ha-
miltonien Stark. Cela permet de de´duire les nouveaux e´tats propres du syste`me et ainsi
que leurs couplages en pre´sence d’un champ e´lectrique statique. Le diagramme Stark
repre´sente´ dans la figure 1.1 du ce´sium met en avant la de´pendance vis-a`-vis du champ
e´lectrique des niveaux de Rydberg. A faible valeur de l’intensite´ du champ, l’e´nergie
de´pend quadratiquement du champ applique´ et devient line´aire pour des intensite´s
plus e´leve´es, pour conduire a` un me´lange des diffe´rents e´tats (a` noter que ce compor-
tement est valable pour les e´tats de petit l, ceux appartenant a` la multiplicite´ e´tant
de´ge´ne´re´s, ils admettent un comportement exclusivement line´aire en champ e´lectrique).
Une conse´quence importante de ce me´lange des e´tats est une disparition des re`gles de
se´lection lors de l’excitation laser.
Du fait de son nombre quantique principal n e´leve´, l’e´lectron de Rydberg se retrouve
faiblement lie´ au coeur ionique et un faible champ e´lectrique suffit donc a` l’ioniser.
Appele´ champ classique d’ionisation, il est donne´ par la formule [Gallagher, 1994] :
Ei =
1
16n∗4
(1.30)
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Expe´rimentalement, les atomes de Rydberg sont souvent de´tecte´s par ionisation ce
qui offre l’avantage de discriminer les e´tats de Rydberg en fonction de leur e´nergie de
liaison, donc de leur e´tat interne.
Figure 1.1 – Diagramme Stark du ce´sium (| mj |= 1/2) faisant apparaˆıtre les
multiplicite´s de niveaux de nombre quantique principal n = 37 et n = 38. Les autres
e´tats s, p, d, f et g ayant des de´fauts quantiques non nuls (les e´tats f et g de de´faut
quantique quasi nuls sont place´s juste sous la multiplicite´). Les e´tats p et d tre`s proches
en champ nul sont fortement couple´s par effet Stark, conduisant respectivement a`
la diminution et a` l’augmentation de leur e´nergie. (figure provenant de [Chotia, 2009])
Re´sume´
Nous re´sumons dans le tableau ci-apre`s l’e´volution des proprie´te´s des e´tats d’une meˆme
se´rie de Rydberg en fonction du nombre quantique principal effectif n∗.
Proprie´te´ Loi d’e´chelle
Energie de liaison n∗− 2
Ecart d’e´nergie entre deux niveaux adjacents (l = 1) n∗− 3
Rayon orbital n∗2
Section efficace de collision n∗4
Moment dipolaire n∗2
Polarisabilite´ n∗7
Dure´e de vie radiative n∗3
Champ d’ionisation n∗− 4
Intervalle de structure fine n∗− 3
Tableau 1.2 – Proprie´te´s des atomes de Rydberg - Lois d’e´chelle
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1.1.3 Interactions entre atomes de Rydberg
L’extreˆme sensibilite´ des atomes de Rydberg aux perturbations exte´rieures va per-
mettre a` des me´canismes d’interactions entre Rydberg d’avoir lieu a` longues distances.
La nature de ces interactions provient de la grande taille de ces atomes. Elle leur per-
met en effet d’obtenir de tre`s grands dipoˆles en pre´sence d’un champ e´lectrique statique
(rappel : leur polarisabilite´ e´volue comme n∗7) par exemple donnant alors lieu a` des
interactions de type dipoˆle-dipoˆle.
L’hamiltonien d’un syste`me de deux atomes de Rydberg A et B assimile´s a` des distri-
butions de charges e´lectrostatiques en interaction s’e´crit :
H = H0A +H0B + Vint (1.31)
ou` les hamiltoniens H0A et H0B de´crivent les atomes pris inde´pendamment et Vint est
le terme d’interaction dipolaire donne´, en unite´s S.I, par :
Vint = Vdd =
1
4πǫ0
~µA ~µB − 3 ( ~µA.~n) ( ~µB.~n)
R3
(1.32)
avec ~µ = e~r le moment dipolaire e´lectrique de l’atome conside´re´ et ~n le vecteur unitaire
oriente´ selon la direction internucle´aire. Ce terme d’interaction, de parite´ impaire 1,
est tre`s fortement de´pendant de l’orientation de chacun des moments dipolaires par
rapport a` l’axe internucle´aire. Les interactions peuvent alors eˆtre attractives, re´pulsives
ou nulles.
La pre´sence du terme d’interaction Vdd justifie de calculer la correction en e´nergie pour
le syste`me total en appliquant la the´orie des perturbations stationnaires. Au premier
ordre, la correction en e´nergie d’un e´tat propre |ϕa,ϕb〉 est donne´e par :
Vdd
(1) = 〈ϕa,ϕb |Vdd|ϕa,ϕb〉 (1.33)
Ce terme correctif de la forme C3/R
3 admet donc une loi d’e´chelle en n∗4/R3 et l’inter-
action re´sultante sera qualifie´e d’interaction de type dipoˆle-dipoˆle. Du fait de la parite´
de l’ope´rateur Vdd, ce terme d’interaction ne peut coupler des atomes situe´s dans le
meˆme e´tat de moment angulaire orbital ℓ. Dans ce cas, la correction au deuxie`me ordre
de la the´orie des perturbations s’e´crit :
Vdd
(2) =
∑
a′,b′ 6=a,b
| 〈ϕa′,ϕb′ |Vdd|ϕa,ϕb〉| 2
Ea + Eb − (Ea′ + Eb′) (1.34)
Ce terme correctif de la forme C6/R
6 admet donc une loi d’e´chelle en n∗11/R 6 et
l’interaction re´sultante sera qualifie´e d’interaction de type van der Waals.
1. En prenant l’axe de quantification (Oz) paralle`le a` ~n, le terme d’interaction dipolaire peut se
mettre sous la forme [Cohen-Tannoudji et al., 1997] Vdd =
1
4piε0
e2
R3 (XAXB + YAYB − 2ZAZB) qui est
une somme de produits d’ope´rateurs impairs.
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1.2 Atomes a` deux e´lectrons actifs et e´tats de Rydberg
La de´termination des e´tats propres d’un atome posse´dant plusieurs e´lectrons ac-
tifs implique de tenir compte des interactions entre e´lectrons des couches ouvertes qui
n’existent pas dans le cas des atomes alcalins pre´sente´s jusqu’ici. Ces interactions entre
e´lectrons vont donner lieu a` de nouveaux phe´nome`nes que sont d’une part la per-
turbation du spectre e´nerge´tique due au couplage entre se´ries de Rydberg diffe´rentes
de l’atome conside´re´ et d’autre part au phe´nome`ne d’autoionisation lorsque l’e´nergie
totale des deux e´lectrons est supe´rieure a` la premie`re limite d’ionisation conduisant
alors a` l’e´jection de l’un des e´lectrons. Formule´e par Seaton en 1958 pour les pro-
ble`mes de physique atomique [Seaton, 1958], la the´orie du de´faut quantique a` plusieurs
voies a e´te´ particulie`rement efficace pour la description phe´nome´nologique des spectres
e´nerge´tiques des atomes polye´lectroniques [Seaton, 1966], en particulier dans l’analyse
d’un grand nombre de proprie´te´s des e´tats de Rydberg, notamment les niveaux d’e´ner-
gie [Esherick, 1977], les facteurs de Lande´ g [Wynne et al., 1977] et les dure´es de vie
radiatives. Apre`s avoir introduit les spe´cificite´s d’un atome a` deux e´lectrons de valence
nous pre´senterons la the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies et son utilite´ dans
l’e´tude des perturbations du spectre e´nerge´tique de l’atome dans le cas ou` un e´lectron
est excite´ dans un e´tat de Rydberg. Nous aborderons ensuite l’excitation du coeur
isole´ (dite ICE pour Isolated Core Excitation) qui permet de proce´der a` l’excitation
du second e´lectron et donc la manipulation optique du coeur ionique. La conse´quence
directe de l’ICE est l’apparition du phe´nome`ne d’autoionisation que nous de´crirons
e´galement. Ce phe´nome`ne d’ionisation spontane´e de l’atome peut eˆtre e´vite´ graˆce a` des
e´tats de Rydberg de grands moments angulaires obtenus en utilisant la me´thode dite
du « branchement Stark » (Stark switching en anglais) que nous pre´senterons a` la fin
de ce chapitre.
1.2.1 Proprie´te´s des atomes a` deux e´lectrons actifs
Conside´rons un atome I a` deux e´lectrons actifs dont l’hamiltonien du syste`me est
donne´, en u.a. , par :
H = −
[∇12
2
+
∇22
2
− V (r1)− V (r2)− 1
r12
]
(1.35)
ou` V (r) est le potentiel vu par les deux e´lectrons a` une distance r du coeur doublement
ionise´ I 2+ et r12 est la distance entre les deux e´lectrons actifs. Comme V (r) → −2/r
quand r → ∞, l’hamiltonien H peut s’e´crire comme la somme de deux termes H0 et
H1 ou` :
H0 = −
[∇12
2
+
∇22
2
− V (r1) + 1
r2
]
(1.36)
et
H1 = V (r2) +
1
r2
+
1
r12
(1.37)
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ou` l’hamiltonien H0 de´crit l’atome avec le premier e´lectron conside´re´ comme proche
du coeur ionique. Il est donc plonge´ dans un potentiel fortement perturbe´ V (r1). Le
second e´lectron actif est quant a` lui conside´re´ comme pouvant orbiter loin du coeur
e´tant alors soumis au potentiel coulombien −1/r2. On se retrouve ainsi dans le cas de
l’atome d’hydroge`ne. L’hamiltonien H1 permet de de´crire la situation ou` l’e´lectron de
Rydberg peut de´sormais venir pre`s du coeur ionique. Il n’est donc plus plonge´ dans
le potentiel coulombien −1/r2 mais dans le potentiel perturbe´ V (r2) du fait du moins
bon e´crantage des charges du noyau par le corte`ge e´lectronique. Apparait e´galement
le terme d’interaction e´lectrostatique 1/r12 responsable des corre´lations entre les deux
e´lectrons de valence. Si on labellise par (l1, s1) et (l2, s2) le moment angulaire orbital
et le moment angulaire de spin respectivement du premier et du second e´lectron de
valence, le terme d’interaction e´lectrostatique va conduire au couplage de ces moments
angulaires, permettant alors de de´finir les moments angulaires totaux L et S dont
l’expression est donne´e par :
L = l1 + l2 = (l1 + l2), (l1 + l2 − 1), ... , | l1 − l2 |
S = s1 + s2 = 1/2± 1/2 = 0, 1
(1.38)
Le spin total pouvant prendre deux valeurs distinctes, cela donne lieu a` l’apparition
de deux se´ries d’e´tats pour un L donne´. D’une part les e´tats dits « singulets » cor-
respondants a` S = 0 (mS = 0) et d’autre part les e´tats dits « triplets » pour S = 1
(mS = 0, ± 1). Si l’interaction spin-orbite n’est pas ne´gligeable et est traite´e par per-
turbation, il y a couplage entre L et S. On de´finit alors le moment angulaire total J du
syste`me de´fini par :
J = L+ S = (L+ S), (L+ S − 1), ... , | L− S | (1.39)
Cette expression est connue sous le nom de « couplage de Russel-Saunders » ou plus
simplement « couplage LS ».
Ainsi dans le cas d’un couplage LS pur, les re`gles de transitions e´lectroniques entre
deux e´tats sont de´finies par la table suivante :
Re`gles
∆n est arbitraire
∆L = ±1
∆S = 0
∆J = ±1
Tableau 1.3 – Re`gles de se´lection en couplage LS pur
Cependant, dans le cas d’atomes lourds (Z > 40), l’interaction spin-orbite devient
comparable voire domine l’interaction e´lectrostatique 2. On conside`re alors le sche´ma
2. Dans le cas des atomes lourds, le grand nombre d’e´lectrons conduit a` une augmentation de la
re´pulsion e´lectronique. Les e´lectrons deviennent alors relativistes et le terme d’interaction spin-orbite∑
i ξi (ri) lˆi · sˆi devient le terme dominant dans l’hamiltonien du syste`me conduisant a` un couplage de
type jj quasiment pur.
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de couplage jj ou` l’on introduit le moment angulaire total de chaque e´lectron ~j1 =
~l1 + ~s1 et ~j2 = ~l2 + ~s2 ainsi que le moment angulaire total ~J = ~j1 + ~j2 tel que
J = j1 + j2 ,j1 + j2 − 1 , . . . , | j1 − j2 |. L’interaction entre moments angulaires n’est
donc plus purement LS mais est interme´diaire entre du couplage LS et du couplage jj.
Il en re´sulte un couplage entre e´tats de multiplicite´ de spin diffe´rentes (mais de meˆme
moment angulaire total J) : les e´tats singulets et triplets sont dits « intercombine´s ».
En d’autres termes, les fonctions d’onde des e´tats singulets contiennent une fraction
d’e´tats triplets et vice-versa. Cela autorise donc, a` partir d’un e´tat de spin total S = 0
d’effectuer une transition vers un e´tat ve´rifiant S = 1 (a` condition que l’un des deux
e´tats soit intercombine´). Ce type de transition, appele´e « transition d’intercombinaison
», se caracte´rise par un petit e´le´ment de matrice de couplage, i.e une faible probabilite´
de transition (en effet, on passe d’une configuration ou` les spins sont antisyme´triques
a` un e´tat ou` les spins sont paralle`les entre eux). L’e´tat 6s 6p 3P1 de l’ytterbium ne
pouvant se de´sexciter que via la transition d’intercombinaison 6s2 1S0 → 6s 6p 3P1, la
largeur naturelle Γ de ce niveau se retrouve donc particulie`rement faible et vaut Γ/2π =
180 kHz. Dans le cas du strontium, ce meˆme niveau admet une largeur naturelle de
7 kHz. Du fait d’un Γ extreˆmement faible, ce type de transition est particulie`rement
inte´ressante dans le cas du refroidissement atomique car il permet d’atteindre des tem-
pe´ratures bien infe´rieures aux tempe´ratures Doppler obtenues dans le cas des atomes
alcalins (voir §2.1.2.2) [Katori et al., 1999,Kuwamoto et al., 1999].
1.2.2 La the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies
1.2.2.1 Pre´sentation du proble`me
Dans la section (1.1.1) nous avons introduit la the´orie du de´faut quantique a` une
voie permettant de de´crire un atome alcalin excite´ dans un e´tat de Rydberg comme
un e´lectron orbitant autour d’un coeur ionique a` syme´trie sphe´rique, ou` l’influence de
ce dernier sur l’e´lectron est prise en compte par l’introduction d’une quantite´ δnlj, le
de´faut quantique. Dans ce mode`le, il n’y a ni e´change d’e´nergie ni couplage de moments
angulaires entre l’e´lectron externe et le coeur ionique I+.
Dans le cas d’un atome a` deux e´lectrons actifs, le coeur ionique I+ peut se trouver dans
diffe´rents niveaux excite´s non ne´cessairement a` syme´trie sphe´rique. Le mode`le pre´ce´dent
n’est alors plus valide car la conservation se´pare´e de l’e´nergie et des moments angulaires
du coeur ionique et de l’e´lectron de Rydberg n’est plus assure´e. En effet, la pre´sence du
second e´lectron va induire des corre´lations entre l’e´lectron de valence et l’e´lectron de
Rydberg qui vont perturber ses niveaux d’e´nergie. Il est donc ne´cessaire d’employer un
nouveau mode`le the´orique : la the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies, MQDT
(Multichannel Quantum Defect Theory) [Seaton, 1983,Vaillant et al., 2014]. Pour un
atome I a` deux e´lectrons actifs, une voie de´signe l’ensemble des e´tats caracte´rise´s par
un meˆme e´tat de l’ion I+, le moment cine´tique orbital de l’e´lectron de Rydberg l2 et les
moments angulaires permettant de de´finir le moment angulaire total J et sa projection
M , inde´pendamment de l’e´nergie de l’e´tat ( ~J = ~j1 + ~l2 + ~s2). En l’absence de champ
externe, J , M et la parite´ Π = (−1)l1+l2 sont des nombres quantiques exacts. Les
voies caracte´rise´es par les meˆmes valeurs J , M et Π sont couple´es. La description des
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proprie´te´s du syste`me dans le cadre de la MQDT fait intervenir un nombre restreint de
parame`tres : les de´fauts quantiques de chaque voie et les parame`tres de couplage entre
les voies.
On repre´sente sur la figure (1.2) un exemple de situation a` 3 voies couple´es. Chacune
des se´ries d’e´tats de Rydberg repre´sente´es et le continuum associe´ posse`dent le meˆme
moment angulaire total et la meˆme parite´, formant ainsi une voie de couplage.
Figure 1.2 – Situation a` 3 voies couple´es. Chaque se´rie d’e´tats de Rydberg
converge vers une limite d’ionisation puis se prolonge par le continuum associe´.
Le couplage entre les diffe´rentes voies est repre´sente´ par les fle`ches horizontales.
Les couplages continuum - e´tats lie´s sont repre´sente´s par une fle`che simple et les
couplages entre e´tats lie´s sont repre´sente´s par une fle`che double. Illustration issue
de [Gallagher, 1994]
1.2.2.2 Mode`le the´orique
Pour formaliser le proble`me, il convient comme dans le cas a` une seule voie, de
se´parer l’espace en deux re´gions distinctes. D’une part nous devons conside´rer le re´gime
des courtes distances (r < R0 avec R0 le rayon du coeur ionique) dans lequel l’e´lectron
interpe´ne`tre le coeur ionique. Le formalisme utilise´, de´nomme´ me´thode de la matrice
de re´action (dite matrice-R), permet de prendre en compte de fac¸on non perturbative
les interactions a` courte porte´e responsables des corre´lations e´lectroniques a` l’inte´rieur
du volume de´fini par le rayon du coeur ionique R0. D’autre part nous avons le re´gime
des longues distances (r > R0) dans lequel l’e´lectron de Rydberg ressent un potentiel
purement coulombien en −1/r. Il s’agit du domaine de la MQDT dans lequel la fonction
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d’onde de l’e´lectron de Rydberg contient un de´faut quantique, qui est le reflet a` longue
distance des interactions a` courte porte´e entre les e´lectrons actifs. On re´sume ces deux
re´gimes sur la figure 1.3.
Figure 1.3 – Formalisme combine´ de la matrice-R et de la MQDT. A courte
distance, le proble`me est de´crit en utilisant la matrice de re´action qui de´crit
les interactions entre e´lectrons. A longue distance on utilise le formalisme de
la MQDT qui permet d’e´crire la fonction d’onde de l’e´lectron de Rydberg en
fonction d’un de´faut quantique qui est le reflet a` longue distance des interactions
a` courte porte´e.
A une e´nergie totale fixe´e E, dans chacune des voies caracte´rise´es par Ii et li , nous
avons :
E = Ii + ǫi (1.40)
ou` Ii est l’e´nergie du coeur ionique, i.e l’e´nergie d’ionisation de la voie et ǫi est l’e´nergie
de l’e´lectron de Rydberg. La voie est dite ouverte si ǫi > 0, i.e lorsque l’e´lectron est
dans le continuum d’ionisation associe´ au seuil Ii, elle est dite ferme´e si ǫi < 0, i.e
lorsque l’e´lectron est dans un e´tat lie´.
La fonction d’onde de l’hamiltonien du syste`me total est donc une combinaison line´aire
des fonctions d’onde des voies conside´re´es dans le syste`me :
ψ (E) =
∑
i
Aiφi (1.41)
ou` φi est la fonction d’onde de la voie i et Ai repre´sente la proportion de chacune
des voies dans la fonction d’onde totale ((i = 1, ... ,N) avec N le nombre des voies
conside´re´es). A une distance r > R0, la fonction d’onde φi associe´e a` la voie de couplage
i est donne´e par [Gallagher, 1994] :
φi =
1
r
[χif (ǫi,li,r) cos (πνi) + χig (ǫi,li,r) sin (πνi)] (1.42)
ou` χi contient la partie angulaire de la fonction d’onde de l’e´lectron de Rydberg ainsi
que la fonction d’onde totale du coeur ionique (i.e parties radiale et angulaire), le
parame`tre νi servant lui a` de´crire le me´lange entre les solutions re´gulie`re f et irre´gulie`re
g. Comme dans le cas de la the´orie du de´faut quantique a` une voie, le terme πνi tient
compte des interactions a` courte porte´e (r < R0) et repre´sente le de´phasage accumule´
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par la fonction d’onde de la voie i par rapport a` la fonction d’onde de l’hydroge`ne (cf
section 1.1.1). Pour une voie ferme´e ǫi < 0, les fonctions f et g ont, pour r → ∞,
une composante exponentiellement croissante et une composante exponentiellement
de´croissante. La fonction φi n’a de signification physique que si φi → 0 quand r →∞.
La combinaison des fonctions f et g ne comporte la seule composante exponentiellement
de´croissante que si ǫi et νi sont relie´s par ǫi = −1/2νi2. Le parame`tre νi apparaˆıt comme
le nombre quantique principal effectif dans la voie i et l’e´nergie totale E peut s’e´crire
pour cette voie :
E = Ii − 1
2νi2
(1.43)
A une e´nergie donne´e E et a` une distance r > R0, les fonctions d’onde des diffe´rentes
voies ferme´es diffe`rent profonde´ment les unes des autres (termes divergents) mais a`
contrario, a` une distance telle que r < R0, elles vont eˆtre similaires. Il est donc possible
de de´finir une base de N fonctions d’onde ψα qui vont eˆtre les modes propres du pro-
ble`me de diffusion a` courte distance et qui prennent en compte les termes d’interaction
e´lectrostatique 1/rij. La fonction ψα associe´e a` la voie propre α est de´finie comme pos-
se´dant dans la zone r > R0 le meˆme de´phasage πµα dans toutes les voies i et a pour
expression [Gallagher, 1994] :
ψα =
1
r
[∑
i
Uiαχif (ǫi,li,r) cos (πµα)−
∑
i
Uiαχig (ǫi,li,r) sin (πµα)
]
(1.44)
ou` les coefficients Uiα sont re´els et forment une matrice de transformation unitaire [Uiα]
permettant de relier les fonctions d’onde a` courte distance ψα aux fonctions d’onde a`
longue distance φi de´crivant les voies d’ionisation. Le terme µα est de´signe´ sous le
nom de de´faut quantique propre. Toute fonction d’onde a` l’e´nergie E peut ainsi se
de´composer sur les voies propres selon :
ψ (E) =
∑
α
Bαψα (1.45)
les coefficients Bα e´tant de´termine´s par les conditions impose´es dans chacune des voies
d’ionisation quand r → ∞. Pour une e´nergie E infe´rieure a` la premie`re limite d’ioni-
sation, toutes les voies sont ferme´es et νi (E) est de´fini pour chaque voie par (1.43).
Nous venons donc d’obtenir les expressions des fonctions d’onde du syste`me dans les
deux re´gions de l’espace. Il convient de´sormais de s’assurer de la continuite´ de ces
fonctions d’onde en r = R0 en posant :
ψ (E) =
∑
i
Aiφi =
∑
α
Bαψα (1.46)
En utilisant les e´quations (1.42) et (1.44) pour remplacer φi et ψα par leur expression
respective et en e´galisant terme a` terme, on obtient le syste`me d’e´quations :
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Ai cos (πνi) =
∑
α
UiαBα cos (πµα) (1.47)
Ai sin (πνi) = −
∑
α
UiαBα sin (πµα) (1.48)
Comme la matrice [Uiα] est unitaire (i.e [Uiα]
T = [Uiα]
−1), le syste`me pre´ce´dent peut
se re´e´crire :
∑
i
UiαAi cos (πνi) = Bα cos (πµα) (1.49)
∑
i
UiαAi sin (πνi) = −Bα sin (πµα) (1.50)
En multipliant les e´quations respectivement par sin (πµα) et cos (πµα), puis en les
additionnant et soustrayant, on obtient :
∑
i
Uiα cos (π (νi + µα))Ai = Bα (1.51)
∑
i
Uiα sin (π (νi + µα))Ai = 0 (1.52)
Ce syste`me d’e´quations est appele´ formulation de Cooke et Cromer [Cooke and Cromer,
1985] et admet des solutions non-triviales si et seulement si :
det | Uiα sin (π (νi + µα)) |= 0 (1.53)
Pour des valeurs de Uiα et µα donne´es, l’e´quation (1.53) impose une relation entre
les nombres quantiques principaux effectifs νi. Le de´terminant (1.53) ne de´pendant
que de l’e´nergie totale E, son annulation de´termine les e´tats lie´s de l’espe`ce atomique
conside´re´e. La de´termination du spectre e´nerge´tique est donc entie`rement parame´tre´e
par les grandeurs Uiα et µα, qui peuvent donc eˆtre de´termine´es a` partir des donne´es
spectroscopiques expe´rimentales.
1.2.2.3 Formalisme de la matrice de re´action
Les parame`tres caracte´risant chaque voie, i.e la matrice [Uiα] et les de´fauts quan-
tiques propres µα peuvent eˆtre calcule´ ab initio [Aymar et al., 1987] ou eˆtre extraits
par leur ajustement par rapport aux donne´es spectroscopiques expe´rimentales. Une me´-
thode pour de´terminer les e´le´ments de matrice Uiα est d’e´crire la matrice [Uiα] comme
le produit de matrices de rotation, ou` les angles de rotation ainsi introduits de´crivent
le couplage entre chacune des voies. Ces angles de rotation et les de´fauts quantiques
propres sont alors les parame`tres du mode`le MQDT et peuvent eˆtre de´termine´ toujours
par ajustement par rapport aux donne´es spectroscopiques. Cependant, cette re´e´criture
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de [Uiα] en terme de matrices de rotations ne conduit pas a` une unique repre´sentation
de [Uiα] puisque l’ordre des matrices de rotation importe.
Il est cependant possible d’arriver a` un mode`le de parame´trisation unique en re-
formulant les e´quations e´nonce´es pre´ce´demment. Partant du fait que sin (A+B) =
sinA cosB + cosA sinB, l’e´quation (1.52) peut se mettre sous la forme :
cos (πµα)
∑
i
[Uiα tan (πνi) + tan (πµα)Uiα] cos (πνi)Ai = 0 (1.54)
Le terme cos (πµα) e´tant en facteur de la somme, il est ignore´ dans la suite du calcul.
En multipliant par Ujα et en sommant sur l’ensemble des voies propres :
∑
i
[
δij tan (πνi) +
∑
α
(Uj α tan (πµα)Uiα)
]
Ai cos (πνi) = 0 (1.55)
On introduit la matrice syme´trique K ≡ [Kj i] de´finie par :
[Kj i] = [Uj α]
† [δαα′ tan (πµα)] [Uαi] (1.56)
Cette matrice est construite sur les voies d’ionisation i. La matrice Uiα est la matrice
de passage entre les voies propres α et les voies d’ionisation i. La matrice δαα′ tan (πµα)
est la matrice diagonale des de´fauts quantiques propres de´finis sur les voies propres.
La matrice δij tan (πνi) est quant a` elle la matrice diagonale des nombres quantiques
effectifs de´finis sur les voies d’ionisation.
On de´finit e´galement le vecteur ai par :
ai = Ai cos (πνi) (1.57)
L’e´quation (1.55) se re´e´crit :∑
i
[Kj i + δij tan (πνi)] ai = 0 (1.58)
ou` les termes Kj i sont les e´le´ments de la matrice K. La condition e´quivalente a` (1.53)
est alors donne´e par :
det | Kj i + δij tan (πνi) |= 0 (1.59)
Dans cette nouvelle formulation, le couplage entre les diffe´rentes voies conside´re´es est
entie`rement de´crit par la matrice re´elle syme´trique K appele´e matrice de re´action.
Un autre choix de parame`tres MQDT est e´galement possible permettant de faire appa-
raˆıtre deux cate´gories de parame`tres. Pour introduire les N de´fauts quantiques des
voies d’ionisation δi, on peut poser ν
′
i = νi + δi et a
′
i = Ai cos (πν
′
i) [Cooke and
Cromer, 1985]. L’e´quation (1.58) se transforme en une e´quation similaire de´finissant
une nouvelle matrice K ′ dans laquelle les e´le´ments diagonaux sont nuls, ve´rifiant∑
i
[
K ′j i + δij tan (πν
′
i)
]
a′i = 0 et repre´sentant les couplages entre voies. Si K
′ = 0,
les voies ne sont pas couple´es et ont des de´fauts quantiques e´gaux a` δi. Les e´tats lie´s
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apparaissent si ν ′i = n. On a alors νi = n− δi. Dans cette repre´sentation, les fonctions
radiales de la voie i sont de´compose´es sur les fonctions de Coulomb de´phase´es :
f ′ (ǫi,li,r) = f (ǫi,li,r) cos (πδi)− g (ǫi,li,r) sin (πδi)
g′ (ǫi,li,r) = f (ǫi,li,r) sin (πδi) + g (ǫi,li,r) cos (πδi)
(1.60)
Cette formulation porte le nom de the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies de´-
phase´e (phase shifted MQDT ).
1.2.2.4 Repre´sentation de Lu-Fano des e´tats lie´s
La formulation MQDT implique de de´finir combien de voies de couplage sont ne´-
cessaires pour de´crire convenablement le syste`me et combien de limites d’ionisation
entrent en jeu. Une fois que ces limites ont e´te´ de´finies, chaque voie de couplage est
affecte´e d’un nombre quantique effectif relatif a` la limite associe´e. L’e´quation (1.59)
de´finit alors la surface des de´fauts quantiques, a` savoir l’ensemble des e´tats lie´s du sys-
te`me en fonction du nombre de voies conside´re´es. Il convient de noter que dans cette
e´quation le fait de remplacer les νi associe´s aux se´ries de Rydberg conside´re´es par νi+n
ou` n est un entier laisse la matrice inchange´e ou change le signe d’une ligne entie`re, ce
qui n’a aucune incidence sur la condition det = 0. Les nombres quantiques effectifs sont
donc de´finis modulo 1. Conside´rons un proble`me a` deux voies de couplage de´finies par
les nombres quantiques effectifs ν1 et ν2 et de limites d’ionisation respectives I1 et I2.
Les e´tats lie´s du syste`me devant ve´rifier simultane´ment les e´quations (1.59) et (1.43),
il est possible d’e´crire :
ν2 =
[
I2 − I1
R˜
+
1
ν12
]−1/2
(1.61)
ou` R˜ est la constante de Rydberg corrige´e en masse de´finie par R˜ = R/(1 + me/M)
avec me la masse de l’e´lectron et M la masse de l’atome conside´re´. La surface des
de´fauts quantiques de´finie par l’e´quation (1.61) est alors une ligne qu’il est possible de
repre´senter en trac¸ant l’e´volution de µ˜1 = −ν1 (mod 1) en fonction de ν2 (µ˜1 est alors
e´gal au de´faut quantique de la voie 1). Ce type de repre´sentation est connu sous le nom
de « repre´sentation (ou graphe) de Lu-Fano » [Lu and Fano, 1970]. Un exemple de ce
type de graphe est donne´ dans la figure 1.4.
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Figure 1.4 – Exemples de graphes de Lu-Fano d’un mode`le MQDT a` deux
voies de couplage pour diffe´rentes valeurs des parame`tres du syste`me. On trace
l’e´volution du de´faut quantique de la premie`re voie (labellise´ µ˜1) en fonction
du nombre quantique effectif de la seconde voie ν2. On remarque des variations
brutales de µ˜1 ce qui signifie que la se´rie de Rydberg associe´e a` la voie 1 est
perturbe´e par des niveaux de la voie 2 (voir §1.2.3). (a), (b) et (c) correspondent
a` des couplages de voies croissants. (figure issue de [Friedrich, 2006])
Ce type de graphe va s’ave´rer particulie`rement utile dans l’e´tude de la perturbation
des se´ries de Rydberg (voir paragraphe §1.2.3 ci-apre`s). En effet, lorsqu’une se´rie de
Rydberg est perturbe´e par un (ou plusieurs) niveau(x) d’une autre se´rie, l’e´nergie des
e´tats situe´s au voisinage des niveaux perturbateurs va s’en trouver modifie´e et donc a
fortiori son de´faut quantique e´galement.
1.2.3 Perturbation des se´ries de Rydberg
Nous avons vu dans le paragraphe §1.2.1 que l’hamiltonien de´crivant un atome a`
deux e´lectrons actifs e´tait la somme de deux termes H0 et H1. Ce dernier contient le
terme d’interaction e´lectrostatique 1/r12 entre e´lectrons qui, en tenant compte du spin
et du principe de Pauli, le`ve la de´ge´ne´rescence entre les niveaux des se´ries 1L et 3L,
conduisant ainsi a` l’existence d’e´tats dits singulets et triplets. Nous allons voir dans
ce paragraphe que ce terme d’interaction va e´galement pouvoir induire des couplages
entre e´tats de se´ries de Rydberg diffe´rentes affectant fortement les niveaux d’e´nergie
voisine, conduisant au phe´nome`ne de perturbation des se´ries de Rydberg.
En premie`re approximation, il est possible de construire la fonction d’onde du syste`me
atomique a` partir de l’hamiltonien H0 donne´ par l’expression (1.36). L’e´quation de
Schro¨dinger associe´e est donc :
−
[∇12
2
+
∇22
2
− V (r1) + 1
r2
]
ψ (r1,r2) = E ψ (r1,r2) (1.62)
Cette e´quation est se´parable et conduit aux e´quations de´couple´es suivantes :
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−
[∇12
2
− V (r1)
]
ψ1 (r1) = ε1 ψ1 (r1) (1.63)
−
[∇22
2
+
1
r2
]
ψ2 (r2) = ε2 ψ2 (r2) (1.64)
ou` la fonction d’onde totale ψ (r1,r2) = ψ1 (r1)ψ2 (r2) et l’e´nergie totale E = ε1 + ε2
avec εi l’e´nergie de l’e´lectron actif i (i = 1,2). Dans cette approximation, le syste`me to-
tal s’interpre`te comme un coeur ionique I+ = I+++ e1
− de fonction d’onde φn′l ′m′ (r1)
autour duquel orbite le second e´lectron e2
− plonge´ dans un potentiel suppose´ pure-
ment coulombien puisqu’il n’interagit pas avec le coeur ionique. Sa fonction d’onde est
donc celle de l’atome d’hydroge`ne note´e unlm (r2). Les fonctions et e´nergies propres du
syste`me total sont donc :
ψ (r1,r2) = φn′l ′m′ (r1)unlm (r2) (1.65)
et
E = εn′l ′ − 1/2n2 (1.66)
Cette repre´sentation d’un syste`me a` deux e´lectrons actifs sans corre´lation est une excel-
lente mode´lisation d’un atome de Rydberg de grand moment angulaire l. En effet, dans
un tel syste`me l’e´lectron de Rydberg va de´crire une orbite circulaire tre`s large autour
du coeur ionique I+ et verra donc essentiellement un potentiel coulombien. Cependant,
pour tenir compte des corre´lations e´lectroniques, il faut inclure l’hamiltonienH1 comme
une perturbation. Pour les e´tats de grand moment angulaire orbital l, l’hamiltonien H1
peut se mettre sous la forme [Gallagher, 1994] :
H1 =
∑
k=1
r1
k
r2k+1
Pk (cos θ12) (1.67)
ou` θ12 est l’angle entre les vecteurs ~r1 et ~r2 et les Pk sont les polynoˆmes de Legendre
de´finis par :
Pk (cos θ12) =
4π
2k + 1
(
Y k (θ1,ϕ1) · Y k (θ2,ϕ2)
)
= C(k) (θ1,ϕ1) · C(k) (θ2,ϕ2) (1.68)
Au premier ordre de la the´orie des perturbations, la correction en e´nergie est nulle
pour la se´rie 6snl de l’Ytterbium. En effet, la partie angulaire de la fonction d’onde
ψ (r1,r2) s’e´crivant sous forme d’harmoniques sphe´riques et l’e´tat fondamental de Yb
+
e´tant un e´tat s, les e´le´ments de matrice diagonaux de H1 sont ne´cessairement nuls
3.
Au deuxie`me ordre, la correction en e´nergie s’e´crit [Gallagher, 1994] :
3. On obtient un terme de la forme
(
s ‖ C(k) ‖ s) qui est nul car k > 0.
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W2 = Wd +Wq (1.69)
ou`
Wd =
∑
n′l ′n′′l ′′
[〈6snl | r1
r22
P1 (cos θ12) |n′l ′n′′l ′′〉〈n′l ′n′′l ′′ | r1r22P1 (cos θ12) | 6snl〉
E6snl − En′l ′n′′l ′′
]
(1.70)
et
Wq =
∑
n′l ′n′′l ′′
[
〈6snl | r12
r23
P2 (cos θ12) |n′l ′n′′l ′′〉〈n′l ′n′′l ′′ | r12r23P2 (cos θ12) | 6snl〉
E6snl − En′l ′n′′l ′′
]
(1.71)
Ce terme correctif W2 est le terme responsable de la perturbation en e´nergie de ni-
veaux de la se´rie de Rydberg conside´re´e, dont les e´tats situe´s au dessus du niveau
perturbateur vont eˆtre de´cale´s vers une e´nergie supe´rieure et les e´tats situe´s sous le
niveau perturbateur vont eˆtre de´cale´s vers une e´nergie infe´rieure (l’intensite´ du de´ca-
lage e´tant proportionnelle a` l’e´cart d’e´nergie E6snl − En′l ′n′′l ′′ entre l’e´tat et le niveau
perturbateur).
Dans le cas ou` plusieurs niveaux perturbateurs sont a` conside´rer, il est alors plus
commode d’utiliser la the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies. Pour ce faire il
convient en premier lieu de de´terminer le nombre de voies ne´cessaires pour caracte´riser
le proble`me. Une premie`re voie sera de´die´e a` la se´rie de Rydberg conside´re´e (de´finie par
un nombre quantique effectif νj=1 et une limite d’ionisation Ij=1) et les autres voies de
couplage seront celles associe´es a` l’ensemble des perturbateurs de la se´rie de Rydberg
e´tudie´e (chacune e´tant e´galement de´finie par un nombre quantique effectif νi et une
limite d’ionisation Ii). Pour l’ensemble des voies perturbatrices conside´re´es, on exprime
leur nombre quantique effectif νi en fonction de celui de la se´rie de Rydberg principale
d’apre`s la relation (1.43) :
νi = νi (νj=1) =
[
Ii − Ij
R˜
+
1
ν2j=1
]−1/2
(1.72)
On peut de`s lors e´tablir l’expression du de´terminant de la matrice de re´action a` partir
de la formule (1.59) en conside´rant un proble`me a` N voies de couplage :
∣∣∣∣∣∣∣∣∣
K11 + tan (πνj=1) K12 · · · K1N
K21 K22 + tan (πν2 (νj=1)) · · · K2N
...
...
. . .
...
KN1 KN2 · · · KNN + tan (πνN (νj=1))
∣∣∣∣∣∣∣∣∣
= 0
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Le syste`me est entie`rement parame´tre´ par les e´le´ments de la matrice de re´action Kij
et le nombre quantique effectif νj=1 de la se´rie de Rydberg principale. Pour un jeu
d’e´le´ments de matrice donne´, les valeurs de νj qui ve´rifient la nullite´ du de´terminant
pre´ce´dent sont alors les niveaux d’e´nergie re´els de la se´rie de Rydberg conside´re´e. En
utilisant la MQDT, il est donc possible de de´terminer entie`rement le spectre d’e´nergie
d’une se´rie de Rydberg perturbe´e par un grand nombre de niveaux, contrairement a`
l’approche perturbative qui elle n’est commode d’utilisation que dans le cas d’un seul
niveau perturbateur.
La figure 1.5 est un exemple de repre´sentation de Lu-Fano associe´e a` la perturbation
des se´ries 6snp± 4 par des e´tats 4f 135d 26s dans le cas de l’atome d’ytterbium. Les deux
premiers niveaux perturbateurs (note´s A et B) viennent perturber tre`s localement (i.e
sur une faible plage de niveaux) les niveaux des deux se´ries tout en entraˆınant un
couplage entre les se´ries 6snp− et 6snp+. En effet, apre`s le perturbateur, la nature des
niveaux d’une meˆme branche change, passant d’un e´tat - a` un e´tat + (et vice-versa).
Le troisie`me et dernier perturbateur e´tant tre`s proche de la limite d’ionisation I6s, il se
retrouve couple´ aux e´tats 6snp− a` partir de n = 23. Chaque niveau posse`de alors une
fraction du perturbateur dans sa fonction d’onde ce qui fait que le niveau perturbateur
ne peut eˆtre localise´ parmi la se´rie de Rydberg.
Figure 1.5 – Graphe de Lu-Fano des se´ries 6snp± (J = 1) de l’ytterbium (labellise´s res-
pectivement par · et ×) correspondant aux e´tats 3P1 et 1P1 . Ces deux se´ries sont perturbe´es
par des niveaux de la configuration 4f135d 26s. Le premier perturbateur (note´ A) vient per-
turber essentiellement la se´rie 6snp− entre n = 12 et n = 13 (variation brutale du de´faut
quantique) tout en entrainant un couplage entre les se´ries 6snp− et 6snp+ (apre`s le pertur-
bateur les e´tats - deviennent + et vice-versa). On observe un comportement similaire sur la
branche suivante ou` le perturbateur B agit sur une faible plage de niveaux d’e´nergie tout
en entrainant un couplage plus important entre les deux se´ries de Rydberg. Le dernier per-
turbateur se retrouve fortement dilue´ au sein des e´tats situe´s a` partir de n = 23 et n’est
donc pas parfaitement localise´. ν6s (mod 1) est le nombre quantique effectif par rapport au
seuil 4f146s . ν2 est le nombre quantique effectif par rapport a` l’e´nergie moyenne des niveaux
4f13
(
2F7/2
)
6s 6d 1,3D de Y b+. (figure issue de [Aymar et al., 1984])
4. Les e´tats 6snp± de´signent les niveaux d’e´nergie supe´rieure et infe´rieure dans les doublets 6snp
a` n fixe´.
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1.2.4 Excitation du coeur isole´ et phe´nome`ne d’autoionisation
Un e´lectron dans un e´tat de Rydberg peut eˆtre conside´re´ comme e´tant spectateur
vis-a`-vis du coeur ionique. En effet la grande extension spatiale de son orbite conduit
a` une faible probabilite´ de pre´sence dans le voisinage du coeur. Il est donc possible de
manipuler l’ion de manie`re inde´pendante, l’e´lectron de Rydberg ayant une tre`s faible
probabilite´ d’absorber un photon d’excitation. Ce proce´de´ de manipulation est connu
sous le nom d’« excitation du coeur isole´ » (dite ICE pour Isolated Core Excitation)
[Cooke et al., 1978]. Illustre´ sur la figure 1.6, ce me´canisme consiste dans un premier
temps a` exciter le premier e´lectron actif pour cre´er un e´tat de Rydberg puis de proce´der
a` l’excitation du second e´lectron actif (e− de valence) afin de manipuler le coeur ionique.
Le syste`me atomique est alors dit « doublement excite´ ».
Figure 1.6 – Excitation du coeur isole´ dans le cas de l’atome de baryum. A partir de
l’e´tat fondamental 6s2 1S0 on proce`de a` l’excitation Rydberg du premier e´lectron actif via un
processus a` deux photons : 6s2 1S0 −→ 6s 6p 1P1 −→ 6s15d 1D2. De`s lors, il est possible de
proce´der a` la manipulation de l’ion en re´alisant la transition 6s15d 1D2 → 6p 3/2nd. A noter
que l’e´nergie de l’e´tat final est situe´e au dessus de la limite d’ionisation Ba II 6s1/2, conduisant
alors au phe´nome`ne d’autoionisation de l’e´lectron de Rydberg. (figure issue de [Tran et al.,
1984])
Le fait d’avoir les deux e´lectrons chacun dans un e´tat excite´ implique que l’e´nergie du
syste`me soit au dessus de la limite de premie`re ionisation. En effet, l’e´nergie d’un e´tat
de Rydberg e´tant par de´finition tre`s proche du premier seuil d’ionisation, proce´der a`
l’excitation du second e´lectron actif va faire que l’e´nergie de l’e´tat ainsi cre´e´ se retrouve
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supe´rieure a` ce seuil. L’e´tat doublement excite´ se retrouve alors plonge´ dans le conti-
nuum associe´ a` la limite d’ionisation de l’e´lectron de Rydberg. Il convient de`s lors de
conside´rer deux cas de figure. Le premier est la situation dans laquelle l’e´lectron de
Rydberg posse`de un grand moment angulaire orbital, i.e une orbite assimile´e quasi cir-
culaire. Dans ce cas pre´cis, l’e´lectron de Rydberg n’interpe´ne`tre jamais le coeur ionique
et n’interagit donc pas avec l’e´lectron de valence. Bien qu’e´tant dans un e´tat situe´ dans
le continuum d’e´nergie, le syste`me se retrouve dans une configuration stable dont la
dure´e de vie est limite´e par l’e´mission spontane´e de l’e´lectron de valence. Les atomes de
Rydberg de grands moments angulaire orbitaux seront pre´sente´s dans la dernie`re sec-
tion de ce chapitre. Le second cas a` conside´rer et que nous allons de´velopper ci-apre`s est
lorsque que cette fois l’e´lectron de Rydberg est dans un e´tat de faible moment angulaire
orbital. Il va de`s lors pouvoir interpe´ne´trer le coeur ionique et interagir avec l’e´lectron
de valence par couplage e´lectrostatique. Il en re´sulte un e´change d’e´nergie entre les
deux e´lectrons (l’e´lectron de valence ce`de son e´nergie a` l’e´lectron de Rydberg pour se
retrouver dans l’e´tat fondamental) conduisant a` l’ionisation spontane´e de l’e´lectron de
Rydberg. En d’autres termes, le terme d’interaction e´lectrostatique couple l’e´tat dou-
blement excite´ avec le continuum associe´. Ce phe´nome`ne est connu sous le nom d’«
autoionisation ».
Figure 1.7 – Existence d’e´tats autoionisants dans le cas d’une situation a` 3 voies de
couplage pour l’atome de baryum. Les e´tats de la se´rie de Rydberg 6pnl ayant pour certains
une e´nergie situe´e au dessus des limites d’ionisation 6s et 5d , ils vont pouvoir se coupler
par interaction e´lectrostatique avec le continuum associe´. Ces e´tats couple´s sont de´nomme´s
autoionisants. (Figure provenant de [Gallagher, 1994])
Conside´rons la situation a` trois voies de couplage dans le cas de l’atome de baryum
repre´sente´e par la figure 1.7. Les e´tats de la se´rie 6pnl situe´s au dessus des limites
d’ionisation 6s et 5d vont avoir la possibilite´ de se coupler a` leur continuum respectif
et sont donc appele´s e´tats autoionisants 5.
5. A noter que les e´tats de la se´rie 5dnl peuvent aussi se coupler avec le continuum 6s et sont donc
e´galement autoionisants.
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En re´alisant un traitement perturbatif a` partir de l’e´quation (1.35), le taux d’autoio-
nisation Γ d’un e´tat 6pnl est donne´, d’apre`s la re`gle d’or de Fermi, par la somme des
e´le´ments de matrice de couplage 6 avec les continuums 6sεl ′ et 5dεl ′′ associe´s respecti-
vement aux e´tats 6s et 5d de Ba+ [Gallagher, 1994] :
Γ = 2π
( ∑
l ′=l±1
| 〈6pnl |H1| 6sεl ′〉| 2 +
∑
l ′′=l±1
| 〈6pnl |H1| 5dεl ′′〉| 2
)
(1.73)
Cet e´tat autoionisant est alors e´largi et la densite´ de probabilite´ e´lectronique | ΨE (r1,r2) |2
varie en e´nergie et est de´crite par une lorentzienne de largeur Γ centre´e en E0, l’e´nergie
de l’e´tat. Sa fonction d’onde peut alors s’e´crire :
Ψ6pnl = φ6p (r1)φnl (r2)
√
Γ
(E −E0)2 − (Γ/2)2
avec r1 < r2 (1.74)
En reprenant le de´veloppement donne´ par l’e´quation (1.67), l’expression du taux d’au-
toionisation peut se mettre sous la forme :
Γ = 2π
( ∑
l ′=l±1
| 〈6pnl |r1P1 (cos θ12)
r22
| 6sεl ′〉| 2 +
∑
l ′′=l±1
| 〈6pnl |r1P1 (cos θ12)
r22
| 5dεl ′′〉| 2
)
(1.75)
Les e´le´ments de matrice de l’e´quation (1.75) peuvent se de´composer en une partie
radiale et une partie angulaire (voir §1.1.1). Les termes radiaux se composent d’une
part des e´le´ments de matrice du coeur ionique 〈6p |r1| 5d〉 et 〈6p |r1| 6s〉 et d’autre part
des e´le´ments de matrice Rydberg 〈nl |1/r22| εl′〉 et 〈nl |1/r22| εl′′〉. La de´pendance en n
et l des e´le´ments de matrice provient donc du couplage des e´tats de Rydberg nl avec le
continuum associe´ et plus particulie`rement au travers du facteur de normalisation des
fonctions d’onde Rydberg qui e´volue comme 1/n3/2. Le taux d’autoionisation admet
donc une de´pendance en n qui suit la loi :
Γ ∝ 1
n3
(1.76)
Par analogie, le phe´nome`ne d’autoionisation peut eˆtre vu comme un proble`me de
diffusion : l’e´lectron de Rydberg effectue une collision e´lastique avec l’ion excite´ I+
conduisant a` la de´sexcitation de l’ion dans son e´tat fondamental et a` l’obtention d’un
e´lectron libre de plus grande e´nergie. Le couplage d’un e´tat lie´ d’une se´rie avec le
continuum d’une autre se´rie peut alors s’interpre´ter dans un mode`le a` deux voies en
interaction. A l’e´nergie conside´re´e, la voie 1 est ouverte et la voie 2 est ferme´e. Ce point
de vue, lorsque plusieurs voies sont en interaction, repre´sente la base de la MQDT.
6. En tenant compte de la conservation de la parite´.
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Conside´rons alors la situation de deux voies repre´sente´e sur la figure 1.8.
Figure 1.8 – Situation a` deux voies. Les e´tats lie´s de la seconde voie situe´s au dessus de
la premie`re limite d’ionisation peuvent se coupler avec le continuum associe´, conduisant au
phe´nome`ne d’autoionisation. (Figure provenant de [Gallagher, 1994])
La fonction d’onde totale du syste`me de´pend des fonctions d’onde de chacune des deux
voies de couplage et peut donc se mettre sous la forme :
Ψ = A1φ1 + A2φ2 (1.77)
La probabilite´ A2
2 de trouver un e´tat autoionisant dans la voie 2, de´nomme´e densite´
spectrale, est donne´e par [Gallagher, 1994] :
A2
2 = (K ′12)
2
[
1 + tan2 πν ′2
(K ′12)
4 + tan2 πν ′2
]
(1.78)
La densite´ spectrale A2
2 est donc pe´riodique en ν ′2 et est maximale pour ν
′
2 = n avec
n un entier. Dans le cas ou` | K ′12 |≪ 1, l’e´quation (1.78) peut se mettre sous la
forme [Cooke and Cromer, 1985] :
A2
2 = (K ′12)
2 1
(K ′12)
4 + (πν ′2)
2 (1.79)
qui est une lorentzienne fonction de ν ′2 dont la largeur a` mi-hauteur donne le taux
d’autoionisation :
Γ =
2 (K12)
2
πν ′2
3 (1.80)
On retrouve donc la variation en ν−3 du taux d’autoionisation obtenue lors du traite-
ment perturbatif.
Conside´rons maintenant le processus complet d’excitation du coeur isole´ des e´tats au-
toionisants de la voie 2. Nous reprenons le sche´ma d’excitation pre´sente´ sur la figure
1.6, ou` l’excitation des e´tats autoionisants 6p ν2d se fait a` partir de l’e´tat de Rydberg
6s 15d. Les fonctions d’onde de ces e´tats sont de´finies par :
〈6s 15d | = 〈6s |〈15d |〈Ω6s |
| 6p ν2d〉 = A2|Ω6p〉| 6p〉| ν2 d〉 (1.81)
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ou` |Ω6s〉 et |Ω6p〉 sont les parties angulaires des fonctions d’onde. L’e´le´ment de matrice
dipolaire de la transition d’excitation est donne´ par :
〈6s15d |µ| 6p ν2d〉 = 〈6s |µ| 6p〉A2〈15d | ν2d〉 (1.82)
ou` 〈6s |µ| 6p〉 repre´sente le moment dipolaire de la transition 6s − 6p de l’ion Yb+ et
〈15d | ν2d〉 est l’inte´grale de recouvrement entre l’e´tat initial 15d et l’e´tat autoionisant
excite´ et admet pour expression :
〈15d | ν2d〉 ∝ sin [π (ν15d − ν2)]
π (ν15d − ν2) = sinc [π (ν15d − ν2)] (1.83)
avec ν15d le nombre quantique effectif associe´ a` l’e´tat 15d. Ce terme sera donc maximal
lorsque ν2 ∼ ν15d.
On peut de`s lors e´tablir l’expression de la section efficace de photoexcitation des e´tats
autoionisants :
σ =
4π2ω
c
A2
2 | 〈15d | ν2d〉 | 2 (1.84)
La figure 1.9 est le spectre expe´rimental de photoexcitation du processus 6s 15d 1D2 →(
6p 3/2nd
)
J=3
.
Figure 1.9 – Spectre de photoexcitation du processus 6s 15d 1D2 →
(
6p 3/2nd
)
J=3
(Figure provenant de [Gallagher, 1994])
On repre´sente sur la figure 1.10 les trace´s de A2
2, | 〈15d | ν2d〉 | 2 et de la section
efficace de photoexcitation σ de ce processus d’excitation. Les e´tats autoionisants sont
situe´s a` ν2 = 0.28 (mod 1) et l’e´tat 6s15d a un nombre quantique effectif ν15d = 12.35.
Le lobe central de l’inte´grale de recouvrement 〈15d | ν2d〉 co¨ıncide alors avec l’e´tat
autoionisant situe´ a` ν2 = 12.28, qui se traduit par un pic tre`s prononce´ dans la section
efficace d’autoionisation pour ν2 = 12.28. A partir de l’e´tat 6s15d on va donc tre`s
fortement exciter l’e´tat autoionisant 6p15d.
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Figure 1.10 – Trace´s (a) de la densite´ spectrale A22, (b) du carre´ de l’inte´grale de
recouvrement | 〈15d | ν2d〉 | 2 et (c) de la section efficace de photoionisation σ des e´tats
autoionisants 6p ν2d. (Figure provenant de [Gallagher, 1994])
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1.2.5 E´tats de Rydberg doublement excite´ de grand moment
angulaire - Stark switching
Dans la section pre´ce´dente, nous avons mis en avant le fait qu’un e´tat de moment
orbital angulaire donne´ admettait un taux d’autoionisation variant comme n∗−3. Il
convient maintenant d’e´tudier l’influence de la valeur du moment angulaire orbital sur
ce taux d’autoionisation. Dans le cas d’un e´lectron de Rydberg dans un e´tat n2 posse´-
dant un moment angulaire orbital ℓ2 e´leve´ (tels que n1 ≪ n2 et ℓ1 ≪ ℓ2, avec (n1, ℓ1)
l’e´tat du second e´lectron actif), le syste`me peut se de´crire de manie`re simplifie´e du fait
du faible recouvrement entre les fonctions d’onde des deux e´lectrons actifs excite´s. En
effet, la forte barrie`re centrifuge vue par l’e´lectron de Rydberg va conside´rablement
re´duire sa probabilite´ d’interagir avec le coeur ionique. Son taux d’autoionisation s’en
trouve donc e´galement fortement re´duit. Il est donc possible de de´crire le syste`me en
faisant l’approximation d’un e´lectron de Rydberg plonge´ dans un potentiel coulombien
orbitant autour du coeur ionique. Ce mode`le revient a` ne´gliger les interactions e´lec-
trostatiques entre les deux e´lectrons actifs. L’e´quation de Schro¨dinger du syste`me est
alors donne´e par l’hamiltonien d’ordre ze´ro H0 de l’e´quation (1.62).
Avec un tel mode`le, l’e´lectron de Rydberg va de´crire une orbite tre`s large autour du
coeur ionique et verra donc en permanence un potentiel coulombien. Sa fonction d’onde
et son e´nergie sont donc celles de l’hydroge`ne.
L’e´tude des e´tats autoionisants au sein des espe`ces polye´lectroniques a fait l’objet
d’intenses recherches durant les anne´es 1980 et de´but des anne´es 1990, notamment les
e´tats autoionisants de grands moments angulaires orbitaux 6pnℓ du barium. Pour cre´er
ces e´tats, plusieurs techniques expe´rimentales ont e´te´ employe´es. Citons notamment
le me´lange de moments angulaires des e´tats de Rydberg par application d’un champ
e´lectrique statique [Jaffe et al., 1984], l’utilisation de champs microondes [Jones and
Gallagher, 1989] ou graˆce aux collisions atomiques [Roussel et al., 1988]. Cependant ces
me´thodes ne permettent pas une grande se´lectivite´ en ℓ de l’e´tat excite´ et produisent
une combinaison d’e´tats de moments angulaires orbitaux diffe´rents au lieu d’un seul
et unique e´tat peuple´. L’e´quipe de Serge Haroche a de´veloppe´ une technique baptise´e
modified adiabatic rapid passage permettant de cre´er des atomes de Rydberg circulaires
(ℓ = n − 1, m = +ℓ) graˆce a` l’utilisation de microonde [Nussenzveig et al., 1993]. La
me´thode dite du « Stark switching », base´e sur l’excitation du coeur isole´ [Cooke
et al., 1978], permet quant a` elle une se´lectivite´ en ℓ graˆce a` l’utilisation d’un champ
e´lectrique variant dans le temps. Cette technique d’excitation en champ permet donc
de s’affranchir des re`gles de transition et de venir peupler les e´tats de grands moments
angulaires.
Nous allons de´crire le proce´de´ en nous basant sur l’article [Jones and Gallagher, 1988]
qui pre´sente les mesures de taux d’autoionisation des e´tats 6p1/2nℓ du barium pour
n = 11 a` 13 et ℓ = 4 a` n−1. Le sche´ma d’excitation est repre´sente´ sur la figure 1.11. A
partir de l’e´tat fondamental 6s 2 deux lasers a` colorant sont utilise´s afin de peupler l’e´tat
6snk en champ e´lectrique (champ ayant une intensite´ de l’ordre de quelques kV/cm).
A champ e´lectrique nul, cet e´tat de Rydberg Stark 6snk va converger vers un e´tat 6snℓ
spe´cifique de la multiplicite´. Pour ce faire, la de´croissance du champ doit se faire de
48
Chapitre 1. Atomes de Rydberg - Introduction et e´le´ments de the´orie
ge´ne´rale
manie`re adiabatique. La condition d’adiabaticite´ s’obtient en utilisant la the´orie des
perturbations de´pendante du temps et est donne´e par [Pruvost et al., 1991] :
(
dF
dt
)
F=0
≪ 2
3
n−8 (δℓ − δℓ+1)2 (1.85)
ou` δℓ et δℓ+1 sont respectivement les de´fauts quantiques des e´tats 6snℓ et 6sn(ℓ + 1).
Une fois les e´tats de Rydberg 6snℓ cre´e´s, on re´alise l’excitation du coeur isole´ au moyen
d’un troisie`me laser a` colorant qui permet d’obtenir les e´tats autoionisants 6p1/2nℓ.
Figure 1.11 – Sche´ma d’excitation laser combine´ au Stark switching permettant de peu-
pler les e´tats autoionisants Ba 6p1/2nℓ. Deux lasers a` colorant sont pre´alablement utilise´s
pour peupler l’e´tat Stark 6snk en champ e´lectrique a` partir de l’e´tat fondamental 6s 2. Le
champ est ensuite diminue´ de manie`re adiabatique jusqu’a` ze´ro afin de cre´er l’e´tat 6snℓ. Un
troisie`me laser a` colorant est finalement utilise´ pour exciter le second e´lectron de valence et
ainsi cre´er l’e´tat autoionisant 6p1/2nℓ. (figure issue de [Jones and Gallagher, 1988])
Sur la figure 1.12 est repre´sente´e l’e´volution du taux de de´croissance des e´tats
6p1/2nℓ en fonction du moment orbital angulaire ℓ, e´volution de´termine´e soit de manie`re
expe´rimentale (mate´rialise´ par les points avec barres d’erreurs) ou de manie`re the´orique.
Le mode`le the´orique perturbatif utilise´ consiste en un e´tat de Rydberg de la se´rie
6p1/2nℓ couple´ avec le continuum associe´ a` la se´rie 6snℓ. Le terme perturbatif qui
couple cet e´tat de Rydberg au continuum est de´note´ V et s’e´crit :
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V = 〈6p1/2nℓJ | 1
r12
|n′ℓ′εℓ′′J〉 (1.86)
Le taux d’autoionisation est alors donne´ par (voir e´quation (1.73)) :
Γ = 2π | V | 2 (1.87)
Bien que simpliste ce mode`le reproduit convenablement le comportement expe´rimental
observe´ comme on peut le voir sur la figure 1.12. Pour des valeurs de ℓ < 8, le taux de
de´croissance des e´tats 6p1/2nℓ est domine´ par le taux d’autoionisation. En revanche pour
ℓ ≥ 8, la dure´e de vie des e´tats n’est plus domine´e par le phe´nome`ne d’autoionisation
mais par la dure´e de vie radiative de l’e´tat de Rydberg.
Figure 1.12 – E´volution the´orique et expe´rimentale du taux de de´croissance
des e´tats 6p1/2nℓ en fonction du moment angulaire orbital. Les taux the´oriques
calcule´s sont repre´sente´s par des lignes (n=13, ; n=12, ; n=11, ). Les
taux mesure´s expe´rimentalement sont note´s par les points avec barre d’erreur
(n=13, ; n=12,• ; n=11,N). (figure issue de [Jones and Gallagher, 1988])
Ces re´sultats montrent bien que pour les e´tats de grand moment angulaire orbital, le
mode`le d’un e´lectron de Rydberg orbitant autour du coeur ionique et plonge´ dans un
potentiel coulombien est une approximation tout a` fait convenable.

Chapitre 2
Source d’atomes de Rydberg
d’ytterbium
Nous pre´sentons dans ce chapitre la nouvelle expe´rience Rydberg ytterbium de
l’e´quipe Atomes de Rydberg froids . Sa conception et son de´veloppement constituent
un pan important de mon travail de the`se au Laboratoire Aime´ Cotton. L’e´laboration
du dispositif expe´rimental va eˆtre pre´sente´e dans son ensemble car au commencement
de ma the`se, l’expe´rience n’existait pas. La philosophie a e´te´ de la penser comme de-
vant eˆtre suffisamment polyvalente afin de pouvoir anticiper les e´volutions futures de
la proble´matique de recherche de´veloppe´e. En effet, comme tout nouveau dispositif ex-
pe´rimental, il va eˆtre amene´ a` conside´rablement e´voluer dans les anne´es a` venir afin
d’explorer au maximum tous les champs de recherche offerts par la physique des atomes
de Rydberg a` deux e´lectrons actifs.
Cette expe´rience se de´compose en deux parties distinctes. La premie`re concerne la
production d’atomes de Rydberg d’ytterbium a` partir d’une source d’atomes d’ytter-
bium froids. Cette source d’atomes d’ytterbium froids constitue la base de travail pour
les diffe´rentes expe´riences qui vont eˆtre mene´es et est obtenue graˆce a` un pie`ge magne´to-
optique a` trois dimensions (PMO-3D) pre´alablement charge´ par l’utilisation conjointe
d’un ralentisseur Zeeman et d’un PMO-2D. Une fois les atomes d’ytterbium refroidis
et pie´ge´s, nous proce´dons a` la cre´ation des e´tats de Rydberg suivant diffe´rents sche´-
mas d’excitation. Ces diffe´rentes voies d’excitations permettent d’obtenir une grande
varie´te´ d’e´tats de moment cine´tique orbital ℓ diffe´rent. La seconde partie, quant a` elle,
est le coeur du dispositif expe´rimental, a` savoir la manipulation optique des atomes
de Rydberg dans le cadre des diffe´rentes expe´riences qui seront mene´es ainsi que leur
de´tection. Elle est axe´e autour d’un syste`me d’e´lectrodes sous vide permettant de re´a-
liser des excitations en champ e´lectrique pour notamment cre´er des e´tats de Rydberg
de grand moment cine´tique orbital ℓ. Ces e´tats particuliers ouvrent la voie a` la ma-
nipulation du coeur ionique isole´ Yb+ et donc a` l’ensemble des expe´riences visant a`
tirer partie de la pre´sence du second e´lectron actif de l’ytterbium. Citons notamment
l’imagerie non-destructive du nuage d’atomes de Rydberg froids graˆce a` l’utilisation
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conjointe d’un ensemble de lentilles sous-vide installe´es au coeur du dispositif. Ce sys-
te`me d’e´lectrodes va e´galement permettre de re´aliser de la de´tection par ionisation
se´lective des e´tats de Rydberg.
Ce chapitre aborde en premier lieu la pre´sentation de la source d’atomes d’ytter-
bium froids. Apre`s avoir introduit les grandes proprie´te´s de l’atome d’ytterbium, nous
pre´sentons l’ensemble du dispositif expe´rimental avec, d’une part, le syste`me a` vide,
puis la se´quence laser comple`te permettant de refroidir et pie´ger les atomes d’ytterbium.
La seconde partie de ce chapitre est consacre´e a` l’excitation Rydberg de l’ytterbium
a` partir de la source d’atomes froids. Sont pre´sente´s les diffe´rentes voies d’excitations
possibles ainsi que le premier signal Rydberg que nous avons obtenu tre`s re´cemment. Ce
chapitre se termine par la pre´sentation du syste`me d’e´lectrodes et de lentilles sous-vide
qui vont permettre la manipulation et la de´tection des atomes de Rydberg d’ytterbium
froids.
2.1 La source d’atomes froids
Les expe´riences d’atomes froids offrent un grand controˆle des diffe´rents parame`tres
du syste`me et permettent d’atteindre le re´gime dit de « gaz gele´ » dans lequel les noyaux
atomiques sont suppose´s fixes pendant la dure´e de l’expe´rience. L’utilisation d’une
source d’atomes froids comme base de production d’atomes de Rydberg repre´sente
donc un attrait certain dans l’e´tude des interactions entre atomes de Rydberg.
D’apre`s la relation
1
2
mv2 =
3
2
kbT
des atomes d’ytterbium refroidis a` une tempe´rature T de l’ordre du µK auront une
vitesse de l’ordre du cm.s−1, qui est bien infe´rieure a` la vitesse de ces atomes en sortie
de la source (∼ 300 m.s−1).
Apre`s avoir e´nonce´ quelques proprie´te´s de l’atome d’ytterbium, nous pre´senterons
en de´tails dans ce chapitre l’ensemble du dispositif expe´rimental que nous avons e´labore´
au laboratoire. Dans un premier temps, nous nous inte´resserons au syste`me a` vide et a`
l’ensemble de la se´quence de refroidissement laser qui permet la production d’atomes
d’ytterbium froids. Puis dans un second temps, nous allons voir la production des
atomes de Rydberg a` partir de cette source d’atomes refroidis.
2.1.1 Dispositif experimental
2.1.1.1 Source atomique : l’ytterbium 174
Le choix de l’e´quipe de se porter vers l’atome d’ytterbium a e´te´ motive´ par deux
principales raisons. La premie`re est que son refroidissement et son pie´geage sont bien
connus et ne´cessitent peu de lasers. En particulier, ils ne ne´cessitent pas de laser de
repompe contrairement a` l’atome de barium [Dammalapati et al., 2012]. La seconde
raison concerne l’excitation du coeur isole´. Pour cre´er des e´tats de grand moment
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cine´tique orbital ℓ par la me´thode du branchement Stark (voir chap 1), il est ne´cessaire
que l’atome posse`de des de´fauts quantiques importants. Compte tenu de son nume´ro
atomique e´leve´ (voir table 2.1), l’ytterbium va admettre une grande polarisabilite´ et
donc des de´fauts quantiques e´leve´s contrairement a` l’atome de strontium [Vaillant et al.,
2012] puisque l’e´lectron de Rydberg va pouvoir pe´ne´trer plus profonde´ment dans le
coeur ionique.
L’ytterbium (Yb) est un me´tal du groupe des terres rares, de´couvert en 1907 par G.
Urbain et C.A. von Welsbach. D’aspect gris argent, malle´able et ductile a` tempe´rature
ambiante, il re´agit lentement avec l’humidite´ de l’air ce qui l’oblige a` eˆtre conserve´ sous
atmosphe`re neutre.
Nume´ro atomique (Z) 70
Point de fusion 824˚ C
Point d’e´bullition 1196˚ C
Tableau 2.1 – Grandeurs physiques de l’ytterbium
Nous l’achetons sous forme de dispensers de 1000 mg produits par la socie´te´ Alvatec,
qui, compte-tenu de leur forme cylindrique, permettent the´oriquement d’obtenir tre`s
facilement un jet atomique dirige´ et ainsi s’affranchir de la conception d’un four (Fig
2.1) (Nous verrons dans le paragraphe 2.1.1.2.a qu’en re´alite´ ce n’est pas le cas et
que nous avons eu e´norme´ment de difficulte´s a` obtenir un jet atomique exploitable).
En outre, a` nos tempe´ratures ope´rationnelles de 350 a` 400˚ C facilement accessibles en
laboratoire, il posse`de une pression de vapeur saturante e´leve´e de l’ordre de 10−3 Torr
(fig 2.2). Cela pre´sente l’avantage de ne pas avoir a` se soucier de la pre´sence d’ytterbium
liquide dans le syste`me.
Figure 2.1 – Dispensers d’ytterbium - Constitue´s d’une enveloppe me´tallique
de forme cylindrique contenant en son sein de l’ytterbium scelle´ a` l’indium, ils
permettent la cre´ation d’un jet atomique dirige´, ce qui permet de s’affranchir
du de´veloppement d’un four (image : http ://www.alvatec.com/)
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Figure 2.2 – Pression de vapeur saturante de l’ytterbium en fonction de la
tempe´rature
A l’e´tat naturel, comme la plupart des lanthanides, il est extrait de la monazite ou` on
le trouve dans une proportion de 0.03% sous forme d’un me´lange de 7 isotopes stables
(Tableau 2.2).
Isotope Abondance naturelle Spin nucle´aire
Y b168 0.13% 0
Y b170 3.05% 0
Y b171 14.3% 1/2
Y b172 21.9% 0
Y b173 16.1% 5/2
Y b174 31.8% 0
Y b176 12.7% 0
Tableau 2.2 – Abondance naturelle et spin nucle´aire des diffe´rents isotopes de
l’ytterbium
L’isotope 174Yb est un boson dont la configuration e´lectronique de son e´tat fon-
damental est [Xe] 4f 146s2. Il posse`de deux e´lectrons actifs qui comple`tent la couche
de valence 6s. Comme le spin nucle´aire I est nul, l’e´tat fondamental n’admet pas de
structure hyperfine puisque J = 0 du fait du remplissage de la couche 6s. De par cette
absence de structure hyperfine qui va faciliter le refroidissement de l’atome et de son
abondance naturelle la plus e´leve´e, notre choix s’est porte´ sur cet isotope pour notre
expe´rience.
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Nous repre´sentons sur la figure 2.3 les premiers niveaux d’e´nergie de l’ytterbium et
mettons en avant l’existence de deux transitions optiques qui vont permettre de refroidir
et pie´ger ces atomes [Kuwamoto et al., 1999]. La premie`re est la transition forte 6s2 →
6s 6p 1P1 a` 398.911 nm. Du fait de sa largeur (∼ 28,1 Mhz), elle est utilise´e dans le
ralentisseur Zeeman (§ 2.1.2). La seconde est la transition d’intercombinaison 6s2 →
6s 6p 3P1 a` 555.802 nm. Beaucoup plus fine que la pre´ce´dente (∼ 180 kHz), elle est
utilise´e dans les diffe´rents pie`ges magne´to-optiques (§ 2.1.2.3 et § 2.1.2.4).
Ces deux transitions sont une bonne approximation d’un syste`me atomique a` deux
niveaux. Cependant, la transition 6s2 → 6s 6p 1P1 n’est pas comple`tement ferme´e. En
effet, les atomes dans l’e´tat 1P1 ont une probabilite´ de retomber soit dans l’e´tat
3D2 soit
dans le 3D1 avec un coefficient de branchement minimal valant 1.2×10−7 [Honda et al.,
1999]. Ces atomes peuvent ensuite retomber dans l’un des e´tats du triplet 3P , parmi
lesquels 3P2 et
3P0 sont des e´tats me´tastables (de dure´es de vie respectivement e´gales
a` 12s et 16s [Jin et al., 1991]). Ces effets de de´pompage sont cependant ne´gligeables
aux vues de la valeur du coefficient de branchement et ne perturbent pas l’efficacite´ du
ralentisseur Zeeman.
Figure 2.3 – Premiers niveaux d’e´nergie de l’ytterbium
Nous repre´sentons dans la table 2.3 et la figure 2.4 le spectre de la transition 6s2 →
6s 6p 1P1 associe´ aux diffe´rents isotopes de l’ytterbium. On fait de meˆme pour la tran-
sition d’intercombinaison 6s2 → 6s 6p 3P1 dans la table 2.4 et la figure 2.5.
Pour les isotopes pairs, comme J = I = 0, il n’y a pas de structure hyperfine et
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toutes les transitions sont Fg = 0 → Fe = 1. En revanche pour l’isotope 171Yb qui
posse`de un spin nucle´aire I = 1/2, il existe deux transitions hyperfines possibles :
Fg = 1/2→ Fe = 1/2 et Fg = 1/2→ Fe = 3/2. De meˆme pour l’isotope 173Yb, comme
I = 5/2, il y a trois transitions possibles : Fg = 5/2→ Fe = 3/2, Fg = 5/2→ Fe = 5/2
et Fg = 5/2→ Fe = 7/2.
Isotope De´calage [MHz]
176 0
173 (5/2− 5/2) 272.1
174 509.4
173 (5/2− 3/2) 1008.86
172 1039.3
173 (5/2− 7/2) 1092.8
171 (1/2− 3/2) 1352.7
171 (1/2− 1/2) 1654.5
170 1690.8
168 2388.5
Tableau 2.3 – De´calage en fre´quence des diffe´rents isotopes pour la transition
6s2 → 6s 6p 1P1. Les isotopes impaires admettent une structure hyperfine car leur
spin nucle´aire I 6= 0 [Maruyama, 2003].
Isotope De´calage [MHz]
173 (5/2− 7/2) 0
171 (1/2− 1/2) 255
176 1432
174 2386
172 3387
170 4673
173 (5/2− 5/2) 4698
168 6044
171 (1/2− 3/2) 6192
173 (5/2− 3/2) 6193
Tableau 2.4 – De´calage en fre´quence des diffe´rents isotopes pour la transition
d’intercombinaison 6s2 → 6s 6p 3P1. Les isotopes impaires admettent une structure
hyperfine car leur spin nucle´aire I 6= 0 [Maruyama, 2003].
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Figure 2.4 – Spectre de la transition 6s2 → 6s 6p 1P1 (figure provenant de
[Maruyama, 2003])
Figure 2.5 – Spectre de la transition d’intercombinaison 6s2 → 6s 6p 3P1 (figure
provenant de [Maruyama, 2003])
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2.1.1.2 Le syste`me a` vide
Nous pre´sentons dans cette section l’ensemble du syste`me a` vide qui se compose
de deux enceintes distinctes et inde´pendantes. D’une part la cellule de spectroscopie,
utilise´e pour l’asservissement en fre´quence des diffe´rents laser utilise´s dans l’expe´rience.
D’autre part, l’enceinte a` vide principale qui est l’endroit ou` sont a` la fois produits les
atomes de Rydberg froids d’ytterbium et ou` sont re´alise´es les diffe´rentes expe´riences a`
partir de ces atomes de Rydberg.
2.1.1.2.a Cellule de spectroscopie
Afin de re´aliser l’asservissement en fre´quence des diffe´rents lasers employe´s dans l’ex-
pe´rience, nous avons besoin de disposer d’une vapeur d’ytterbium. Cependant, compte
tenu de la faible pression de vapeur saturante a` tempe´rature ambiante, il n’existe pas
de cellule de verre contenant une vapeur atomique a` tempe´rature ambiante comme c’est
le cas pour les atomes alcalins tel que le ce´sium (qui est l’autre espe`ce atomique utilise´e
par notre e´quipe au sein de la seconde expe´rience Rydberg existante au Laboratoire
Aime´ Cotton). La premie`re solution envisage´e e´tait d’utiliser le jet atomique produit
par le dispenser situe´ dans l’enceinte principale pour re´aliser la spectroscopie ne´cessaire
a` l’asservissement laser. Cependant, pour une question de stabilite´ et d’encombrement
spatial (l’enceinte principale e´tant sure´leve´e, il est ne´cessaire de disposer de structures
porteuses afin d’y fixer les diffe´rentes optiques utilise´es, qui sont malheureusement tre`s
encombrantes afin de garantir une bonne stabilite´), cette solution n’e´tait pas envisa-
geable. Nous avons donc opte´ pour la solution qui consiste en une seconde enceinte
a` vide inde´pendante (que nous appellerons par la suite « cellule de spectroscopie »)
dont l’unique fonction est de cre´er un jet atomique d’ytterbium a` partir d’un second
dispenser et qui sera installe´e sur une seconde table optique. Cela nous permet de
disposer d’un ensemble de deux tables optiques, la premie`re de´die´e exclusivement a`
l’expe´rience en elle-meˆme et sur laquelle est installe´e l’enceinte principale. La seconde
quant a` elle e´tant de´die´e a` l’asservissement des diffe´rents lasers et sur laquelle sont
installe´s la cellule de spectroscopie ainsi que les diffe´rents dispositifs lasers.
La cellule de spectroscopie (voir fig 2.6) est constitue´e des e´le´ments suivants :
– Un dispenser de 1000mg monte´ sur un passage e´lectrique e´tanche 8 broches en
cuivre spe´cifie´ 30A.
– D’une croix 5 axes CF40 sur lesquelles sont monte´s des hublots CF40 avec traite-
ment anti-reflets 350-700nm ainsi que le syste`me de de´tection du signal spectro-
scopique constitue´ d’une photodiode Thorlabs DET36A et d’une lentille conver-
gente de focale f ′ = 25mm afin de collecter le maximum de lumie`re en provenance
de la chambre.
– Un raccord en T CF40 sur lequel est monte´ d’une part une vanne manuelle CF40
permettant de connecter un banc de pompage externe pour re´aliser le vide dans
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l’enceinte, et d’autre part une pompe ionique 2L/s du fabricant Agilent permet-
tant de conserver un niveau de vide constant apre`s retrait du banc de pompage.
La combinaison de ces deux e´le´ments de pompage nous permet d’obtenir un vide
infe´rieur a` 10−6mBar (qui est le seuil infe´rieur de de´tectivite´ du controˆleur de la
pompe ionique). La dure´e de vie des atomes est donc supe´rieure a` 1ms, ce qui
permet au jet, a` notre tempe´rature de fonctionnement, d’avancer plus loin que
les hublots de la croix et d’eˆtre ainsi de´tectable par les diffe´rents lasers.
Figure 2.6 – Cellule de spectroscopie. (A) - Passage e´lectrique e´tanche sur
lequel est monte´ le dispenser en interne de l’enceinte. (B) - Croix 5 axes CF40
avec hublots. (C) - Syste`me de de´tection. (D) - Raccord en T CF40. (E) - Vanne
manuelle CF40. (F) - Pompe ionique 2L/s.
L’avantage d’utiliser un dispenser, comme nous l’avons pre´ce´demment explique´, est
qu’il est the´oriquement tre`s facile d’obtenir un jet atomique dirige´ de part sa ge´ome´trie
tout en ayant un excellent controˆle du flux de particules car il suffit juste d’adapter
le courant applique´ pour le changer. En re´alite´ cependant, nous avons e´te´ confronte´ a`
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deux proble`mes majeurs concernant l’utilisation de cette solution technique qui nous
ont retarde´ sur le de´veloppement de l’expe´rience.
Le premier proble`me auquel nous avons e´te´ confronte´ avec le premier lot de dispenser
que nous avions commande´ concerne l’ouverture angulaire du jet atomique en sortie
du dispenser. La ge´ome´trie de la source conduit a` une ouverture angulaire maximale
attendue θmax donne´e par :
θmax = arctan
( a
L
)
= 0.87 rad = 50,2˚ (2.1)
avec a = 6mm le diame`tre du dispenser et L = 5mm la section de collimation (qui
est un prolongement me´tallique cylindrique du dispenser situe´ apre`s le re´servoir de
matie`re premie`re dont l’inte´reˆt est d’e´liminer les atomes ayant une vitesse transverse
trop importante et ainsi de cre´er un jet atomique dirige´ - voir fig 2.7).
Figure 2.7 – Repre´sentation sche´matique d’un dispenser. Le diame`tre vaut
a = 6mm, la section de collimation est donne´e par L = 5mm et le re´servoir a`
matie`re premie`re est repre´sente´ par la section de longueur d. La fle`che bleue
donne la direction d’e´mission du jet atomique.
Cependant, nous avons observe´ expe´rimentalement une ouverture angulaire bien plus
e´leve´e que la valeur attendue (voir fig 2.8) qui s’est d’abord manifeste´e par une opa-
cification progressive des hublots situe´s de part et d’autre du dispenser puis, a` terme,
par un de´poˆt me´tallique en couche fine d’ytterbium sur 75% de la surface des hublots.
L’origine de cette ouverture angulaire importante vient du fait qu’une partie de l’yt-
terbium e´mis depuis la chambre a` matie`re premie`re vient se de´poser a` l’extre´mite´ de la
zone de collimation puis est re´e´mis dans une direction ale´atoire pouvant conduire a` des
trajectoires quasi rasantes vis-a`-vis du bout du dispenser (voir fig 2.9). Pour reme´dier a`
ce de´sagre´ment, nous avons installe´ autour du dispenser une enveloppe cylindrique en
mate´riau getter afin d’allonger artificiellement sa section de collimation et ainsi limiter
l’ouverture angulaire. Il est cependant important d’indiquer que la fraction principale
du jet e´mis se situe dans le coˆne d’angle θmax qui constitue donc la direction d’e´mission
privile´gie´e comme attendu et que la fraction e´mise pour des angles tre`s grands est bien
moindre mais reste ne´anmoins suffisante pour venir de´te´riorer les hublots.
Cette contrainte sur la surface de hublot disponible nous a pousse´ a` devoir nous limiter
a` l’asservissement d’un seul laser sur la cellule de spectroscopie. Il s’agit du laser de
refroidissement a` 555.8nm pre´sente´ dans le paragraphe §2.1.2.3. Le second laser utilise´
pour le ralentissement Zeeman est quant a` lui asservi directement sur le jet atomique
de l’enceinte principale comme pre´vu initialement (§2.1.2.1).
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Figure 2.8 – Repre´sentation sche´matique de la cellule de spectroscopie. En vert figure
l’ouverture angulaire maximale θmax attendue du jet atomique (θmax = 50.2˚ ). En rouge on
repre´sente l’ouverture angulaire observe´e lors du fonctionnement du dispenser. Elle est telle
qu’un de´poˆt me´tallique d’ytterbium s’est forme´ sur les hublots situe´s de part et d’autre de la
sortie du dispenser.
Figure 2.9 – E´mission en deux temps d’un atome d’ytterbium. (1) - un atome e´mis
vient se fixer au bord de la zone de collimation. (2) - L’atome est re´e´mis dans une direction
pouvant avoir un angle tre`s prononce´ par rapport a` l’orientation du dispenser conduisant a`
une ouverture angulaire du jet extreˆmement importante.
Le second proble`me, le plus critique et celui que nous avons mis le plus de temps
a` comprendre, concerne la dure´e de vie des dispensers. Notre expe´rience acquise avec
l’utilisation de barreaux de ce´sium dans un four conventionnel nous laissait supposer
une dure´e de vie du dispenser d’au moins une voire plusieurs anne´es en re´gime de
fonctionnement normal.
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Ne´anmoins, nous avons observe´ a` plusieurs reprises et sur deux lots de dispensers dif-
fe´rents, une dure´e de vie extreˆmement limite´e dans le temps, allant de 2 jours pour le
cas de plus dramatique que nous ayons rencontre´ a` 4 mois pour la situation la plus
favorable. Ce qui a` premie`re vue pouvait laisser penser a` un e´puisement de l’ytterbium
contenu dans le dispenser n’en e´tait en re´alite´ pas un car apre`s inspection de ce der-
nier, il restait effectivement de la matie`re premie`re a` l’inte´rieur mais qui pre´sentait un
fort aspect oxyde´ en surface et qui venait ainsi obstruer l’e´mission du jet atomique en
provenance de l’ytterbium non oxyde´ situe´ au fond du dispenser. L’origine de cette oxy-
dation vient du fait que l’ytterbium a re´agit avec l’humidite´ de l’air lors du montage du
dispenser dans la cellule de spectroscopie, re´action rendue possible du fait d’une mau-
vaise e´tanche´ite´ du sceau d’indium cense´ le prote´ger. De plus les diffe´rentes ope´rations
effectue´es sur l’enceinte pour apporter une solution au proble`me de divergence du jet
n’ont fait qu’aggraver le proble`me, l’ytterbium e´tant cette fois directement en contact
avec l’air. Il convient cependant de pre´ciser que le fabriquant ne mentionnait a` aucun
moment l’importance de ne pas manipuler les dispensers directement au contact de
l’air avant ouverture du sceau. Afin de se pre´munir a` l’avenir de ce type de souci, nous
avons mis au point un protocole expe´rimental d’utilisation des dispensers qui pre´voit
de toujours les conserver et les manipuler sous atmosphe`re neutre, permettant ainsi
d’apporter une solution au proble`me. L’installation d’un nouveau dispenser s’effectue
donc en plac¸ant la cellule de spectroscopie dans une enceinte e´tanche sous argon.
Ce proble`me d’e´tanche´ite´ a e´te´ reconnu comme un proble`me de conception par le
fabricant qui a re´cemment commercialise´ une nouvelle version de dispenser solutionnant
le proble`me. Il fait e´galement mention de l’importance de conserver les dispensers
sous atmosphe`re neutre. Ce nouveau mode`le est actuellement monte´ a` la fois dans
la cellule de spectroscopie et dans l’enceinte principale. Il diffe`re du pre´ce´dent de par
ses dimensions. En effet, le diame`tre des dispensers est de´sormais de a = 4mm (contre
6mm auparavant) pour une longueur de zone de collimation sensiblement e´gale. La
direction d’e´mission privile´gie´e sera donc contenue dans un coˆne bien plus restreint
compare´ a` la situation pre´ce´dente (on a une ouverture angulaire maximale θmax = 38.7˚
contre 50.2˚ pre´ce´demment). Cette meilleure directivite´ du jet nous permet d’alimenter
le dispenser avec un courant plus faible pour un flux atomique donne´, ce qui tend
e´galement a` augmenter sa dure´e de vie. Dans notre configuration actuelle, le dispenser
de la cellule de spectroscopie est alimente´ par un courant de 11.5A.
2.1.1.2.b Enceinte a` vide principale
E´tant le coeur du syste`me expe´rimental, il e´tait primordial de concevoir l’enceinte
a` vide principale comme pouvant accueillir toutes les e´volutions qui seront amene´es a`
survenir dans les anne´es a` venir sur l’expe´rience. Repre´sente´e sur la figure 2.10, elle se
compose de deux parties distinctes : d’une part la source atomique la` ou` est produit le
jet atomique ici aussi a` partir d’un dispenser, et d’autre part l’ensemble des e´le´ments
permettant la production des atomes de Rydberg froids d’ytterbium ainsi que leur
manipulation au sein de la chambre de science.
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Figure 2.10 – Repre´sentation sche´matique de l’enceinte principale. Le sche´ma de gauche
est une vue de coˆte´ de l’ensemble (plan vertical). Le sche´ma de droite est quant a` lui une
repre´sentation vue de dessus (plan horizontal). Les fle`ches vertes repre´sentent les faisceaux
laser a` λ = 555.8nm du PMO-2D et du PMO-3D. La fle`che bleue (et les pointille´s associe´s)
mate´rialise le laser de ralentissement Zeeman a` λ = 398.9nm. La source atomique peut
eˆtre totalement isole´e du reste de l’enceinte au moyen de la vanne porte la plus proche du
ralentisseur Zeeman. Le hublot le plus a` gauche (situe´ juste en sortie du dispenser) permet de
s’assurer du bon alignement du faisceau de ralentissement le long de l’ensemble du syste`me a`
vide. Nous avons e´galement fait figurer les axes d’imagerie du syste`me de de´tection que nous
de´taillerons dans la dernie`re partie de ce chapitre.
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La source atomique
L’objectif de la source atomique est de cre´er un jet d’ytterbium utilisable par la
seconde partie du dispositif expe´rimental. Elle est donc situe´e en amont de la chaˆıne de
production des atomes de Rydberg d’ytterbium froids. Les atomes proviennent, comme
pour la cellule de spectroscopie, d’un dispenser 1000mg monte´ sur un passage e´lectrique
e´tanche et alimente´ par un courant de 8,5A. Afin de faciliter les ope´rations de mainte-
nance sur le dispenser, nous avons fait en sorte de pouvoir isoler la source atomique du
reste de l’enceinte au moyen d’une vanne porte du fabriquant MDC Vacuum. Ainsi, le
fait de casser le vide dans cette zone n’impacte pas le reste de l’enceinte qui reste sous
vide et occasionne donc un gain de temps pre´cieux en nous e´vitant de devoir pomper et
e´tuver le syste`me a` vide dans son ensemble. La partie source atomique dispose donc de
son propre syste`me de pompage constitue´ d’une vanne manuelle pour y connecter un
banc de pompage externe et d’une pompe ionique 40L/s de la marque Agilent, permet-
tant d’atteindre un niveau de vide aux alentours de 5.10−8 mBar quand le dispenser est
allume´. Le protocole de manipulation des dispensers que nous avons mis en place (voir
§2.1.1.2.a) nous a pousse´ a` ajouter une seconde vanne porte monte´e en sortie du tube
CF40 qui supporte le dispenser et son feedthrough. En fermant cette vanne on scelle
donc comple`tement le dispenser dans le tube CF40, ce qui nous permet de de´monter
cette petite section (vanne porte + tube CF40 + feedthrough et dispenser) et ainsi
de pouvoir la manipuler sous atmosphe`re neutre. Figure e´galement apre`s la croix 6
axes un diaphragme constitue´ d’une bride pleine perce´e en son centre d’un trou de dia-
me`tre 5mm. Ce diaphragme ne se´lectionne que les atomes posse´dant une composante
de vitesse transverse tre`s faible, nous permettant ainsi d’obtenir un jet d’ytterbium
quasi collimate´ dont la taille co¨ıncide avec la forme du faisceau laser utilise´ dans le
ralentisseur Zeeman (voir §2.1.2.1), garantissant ainsi un nombre d’atomes utiles pour
le ralentisseur qui soit maximal. Le second avantage de ce diaphragme est qu’il per-
met de s’assurer du bon alignement du faisceau de ralentissement Zeeman. En effet,
des hublots e´tant monte´s sur l’axe transverse horizontal de la croix 6 axes, lorsque le
faisceau est bien aligne´ et sa fre´quence ajuste´e pour eˆtre re´sonnante avec une classe de
vitesse en sortie du dispenser, nous pouvons observer de la fluorescence en provenance
du jet au centre de la croix. Enfin, il permet de cre´er un pompage diffe´rentiel avec le
reste de l’enceinte, nous garantissant ainsi d’obtenir un tre`s bon vide dans la chambre
de science malgre´ le fait de chauffer le dispenser aux alentours de 400˚ C coˆte´ source
atomique.
La partie production des atomes de Rydberg froids et chambre de science
Regroupant les e´le´ments ne´cessaires a` la production des atomes de Rydberg froids
d’ytterbium ainsi que leur manipulation et leur de´tection, cet ensemble se compose
de quatre parties. Le premier e´le´ment est le ralentisseur Zeeman, permettant le ra-
lentissement du jet atomique en provenance de la partie source atomique. Monte´ sur
un tube CF16 de longueur 315mm, il a e´te´ entie`rement conc¸u au laboratoire Aime´
Cotton (voir section 2.1.2.1). Seul e´le´ment de diame`tre 16mm de l’ensemble du mon-
tage, il contribue e´galement au pompage diffe´rentiel important entre la partie source
atomique et la chambre de science. Le second e´le´ment est un pie`ge magne´to-optique a`
deux dimensions (PMO-2D) dont l’objectif est de compenser la divergence du jet ato-
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mique en sortie du ralentisseur et ainsi augmenter le flux d’atomes disponible pour le
chargement du pie`ge magne´to-optique a` trois dimensions (PMO-3D) situe´ juste apre`s.
Monte´ sur une croix 6 axes, il comporte un bobinage spe´cialement e´tudie´ pour se loger
au plus pre`s du jet atomique que nous pre´senterons en de´tail dans la section 2.1.2.3.
Vient ensuite la chambre de science. Regroupant a` la fois le PMO-3D (voir section
2.1.2.4) ainsi que les syste`mes d’imagerie et de de´tection des atomes des Rydberg (voir
section 2.3), il nous a fallu trouver la bonne configuration d’agencement des diffe´rents
e´le´ments de cette chambre. La premie`re solution, qui nous paraissait la plus naturelle et
e´vidente au premier abord puisqu’utilise´e dans l’autre expe´rience Rydberg de l’e´quipe
e´tait d’utiliser l’axe vertical de l’enceinte comme un axe du PMO-3D, les deux autres
e´tant situe´s dans le plan horizontal de la chambre. Le dernier axe CF40 disponible e´tait
alors de´die´ au syste`me de de´tection, nous obligeant ainsi a` choisir les axes d’imagerie
hors plan. Bien qu’e´tant la solution d’agencement la plus facile a` mettre en oeuvre, elle
pre´sentait cependant deux inconve´nients majeurs. D’une part, dans une telle configura-
tion, le syste`me de de´tection des atomes de Rydberg qui utilise l’ionisation des atomes
par un champ e´lectrique ne tirait pas partie de la syme´trie de re´volution de l’enceinte
autour de son axe vertical. Il en re´sultait alors des lignes de champ e´quipotentiel au
profil non re´gulier entrainant une mauvaise homoge´ne´ite´ des champs e´lectriques cre´e´s
pour les expe´riences et des conditions de´favorables a` une bonne de´tectivite´ (voir sec-
tion 2.3). D’autre part, en disposant les axes d’imagerie hors plan, cela nous obligeait a`
placer les lentilles utilise´es pour collecter la fluorescence atomique trop loin de la zone
d’excitation des atomes pour garantir une ouverture nume´rique suffisante et donc une
re´solution d’imagerie convenable. Nous avons alors opte´ pour la solution qui consiste
a` faire de l’axe vertical de l’enceinte a` vide l’axe de de´tectivite´ des atomes, de telle
sorte que les lignes de champ e´quipotentiel soient le plus favorable a` une excitation en
champ e´lectrique et une de´tection par ionisation des atomes. Dans une telle disposition,
l’axe du PMO-3D contenant les bobines de champ magne´tique se retrouve eˆtre l’axe
transverse a` la direction de propagation du jet atomique dans le plan horizontal de
l’enceinte, les deux autres axes se retrouvant quant a` eux hors plan (voir fig 2.10). Les
deux axes d’imagerie se situent dans le plan horizontal de l’enceinte et permettent de
placer les lentilles de collection au plus pre`s de la zone d’excitation des atomes afin de
garantir une ouverture nume´rique convenable (voir §2.3.2) tout en limitant les risques
d’accumulation de charges e´lectrostatiques pre`s de la zone de pie´geage des atomes. Le
mode`le d’enceinte a` vide retenu est une « Extended Spherical Octagon » de la marque
Kimball Physcis offrant 8 ports CF40 et 16 ports CF16 re´partis sur toute sa circon-
fe´rence. L’avantage de cette chambre est d’offrir de nombreux acce`s optiques, facteur
souvent limitant dans les expe´riences d’optique atomique.
Pour arriver a` une telle configuration nous avons duˆ faire de´velopper des brides spe´-
ciales venant se placer de part et d’autre de l’enceinte a` vide et offrant les acce`s optiques
supple´mentaires ne´cessaires pour pouvoir faire passer les faisceaux hors-plan du PMO-
3D ainsi qu’installer les galettes de microcanaux (MCP pour microchannel plate) du
syste`me de de´tection. Cependant, cette configuration n’autorise pas d’utiliser une ver-
sion standard du mode`le « Extended Spherical Octagon » que nous avions retenue.
En effet, du fait des acce`s optiques CF40 supple´mentaires a` 45˚ ne´cessaires pour le
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passage des faisceaux hors plan du PMO-3D, le diame`tre des brides e´tait supe´rieur a`
celui de l’enceinte. Nous avons donc e´te´ contraints a` faire fabriquer une version sur me-
sure de ce mode`le d’enceinte, le diame`tre passant de CF200 a` CF250. Ces deux brides
offrent un total de 8 ports CF40 et 8 ports CF16 incline´s de 45˚ ainsi que 2 ports CF63
supple´mentaires (voir figure 2.11).
Figure 2.11 – Figure du bas : vue isome´trique de la chambre de science avec les brides
sur-mesures - Figure du haut : vue en coupe de la chambre de science. (A) - Syste`me de
de´tection des atomes de Rydberg (voir section 2.3). (B) - Syste`me d’imagerie des atomes de
Rydberg (voir section 2.3). (C) - Zone de pie´geage du PMO-3D.
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Bien que le syste`me de de´tection ait e´te´ conc¸u pour pouvoir de´tecter de manie`re si-
multane´e les ions et les e´lectrons au moyen de deux MCP place´s de part et d’autre de
l’axe de de´tectivite´, nous avons choisi dans un premier temps de ne monter qu’un seul
MCP. Il s’agit d’un mode`le avec e´cran phosphore de la marque PhotonLines.
Comme e´voque´ pre´ce´demment, il e´tait e´galement primordial de faire en sorte que la
partie source atomique et le reste de l’enceinte soient totalement inde´pendantes en
terme de vide de manie`re a` ce que les ope´rations de maintenance sur l’une des sections
ne viennent pas perturber l’autre. De manie`re e´quivalente a` la source atomique, cette
partie posse`de son propre syste`me de pompage constitue´ d’une vanne manuelle pour
y connecter un banc de pompage externe et d’une pompe ionique 40L/s de la marque
Agilent, permettant d’atteindre un niveau de vide aux alentours de 1.10−9 mBar. A
noter que sur cette partie de l’enceinte a` vide figure e´galement le hublot permettant le
passage du faisceau ralentisseur. Ce hublot se retrouve directement dans l’axe du jet
atomique en provenance du dispenser. Apre`s un certain temps d’utilisation du syste`me,
nous avons observe´ la formation d’une fine couche d’ytterbium a` sa surface, phe´nome`ne
similaire a` celui observe´ dans la cellule de spectroscopie. Pour e´viter ce de´poˆt en couche
mince, nous e´tuvons en permanence le hublot a` une tempe´rature de 160˚ C (technique
expe´rimentale utilise´e a` Munich par une e´quipe travaillant sur l’ytterbium avec ralen-
tisseur Zeeman).
Il convient maintenant d’expliquer le choix que nous avons fait concernant l’ordre
des diffe´rents e´le´ments servant au refroidissement et au pie´geage des atomes d’ytter-
bium, a` savoir le ralentisseur Zeeman suivi d’un PMO-2D servant a` charger un PMO-
3D. L’ordre conventionnel ge´ne´ralement adopte´ est de placer un PMO-2D avant le
ralentisseur, ce dernier chargeant directement le PMO-3D. En effet, de par sa nature
meˆme qui consiste a` refroidir et pie´ger suivant deux directions de l’espace, le PMO-
2D est parfaitement indique´ pour cre´er un jet atomique collimate´ en sortie d’un four,
permettant ainsi un ralentissement optimal d’une tre`s grande partie du jet au sein du
ralentisseur et garantissant donc un maximum d’atomes pouvant eˆtre pie´ge´s dans le
PMO-3D. Cependant, dans notre cas, deux facteurs viennent s’opposer a` cet agence-
ment classique des e´le´ments. Le premier concerne la vitesse de capture du PMO-3D
de 6m.s−1, qui est une valeur extreˆmement basse du fait de la transition d’intercom-
binaison 6s2 → 6s 6p 3P1 utilise´e pour le pie´geage. En sortie du ralentisseur Zeeman,
la vitesse longitudinale du jet sera alors du meˆme ordre de grandeur que sa vitesse
transverse acquise par chauffage au cours du ralentissement, conduisant ainsi a` une
forte explosion du jet atomique. Ne´anmoins, certaines expe´riences sur l’ytterbium uti-
lisent un PMO-3D bleu (selon la meˆme transition 6s2 → 6s 6p 1P1 a` 398.9nm que le
ralentisseur Zeeman) pour charger le PMO-3D vert. La transition a` 398.9nm e´tant plus
forte que celle a` 555.8nm, le PMO-3D bleu posse`de une vitesse de capture plus e´leve´e
qui permet de relaˆcher la contrainte de faible vitesse en sortie de ralentisseur, condui-
sant alors a` une explosion bien moindre du jet atomique. Cependant cette technique
ne´cessite soit d’une part l’utilisation de plus d’acce`s optiques si les deux PMO ne sont
pas superpose´s ou sinon d’autre part des chemins optiques bichromatiques qui com-
pliquent significativement le montage. Le second facteur concerne la distance entre la
sortie du ralentisseur et la zone de pie´geage du PMO-3D, qui dans notre cas s’ave`re
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eˆtre tre`s importante (17.5cm) du fait de l’enceinte utilise´e, laissant alors le temps au
jet de diverger tre`s fortement avant d’arriver dans la zone de pie´geage (voir Annexe A).
La combinaison de ces diffe´rents facteurs nous a donc pousse´ a` placer le PMO-2D apre`s
le ralentisseur afin qu’il puisse compenser l’explosion du jet et ainsi augmenter le flux
d’atomes disponibles pour le pie´geage. A noter que l’option consistant a` utiliser deux
PMO-2D, situe´s chacun de part et d’autre du ralentisseur Zeeman, a e´galement e´te´
e´carte´e afin de pre´server la puissance laser et conserver un encombrement raisonnable.
2.1.2 La se´quence de refroidissement laser
Nous allons de´sormais pre´senter en de´tails les e´le´ments constituant la chaine de
refroidissement de l’ytterbium. Nous commencerons par le ralentisseur Zeeman, puis
par le PMO-2D en introduisant les notions lie´es au refroidissement atomique via une
transition e´troite et nous terminerons par le PMO-3D.
2.1.2.1 Le ralentisseur Zeeman
Principe de fonctionnement et conception
Un ralentisseur Zeeman combine la force de pression de radiation exerce´e par un
laser re´sonant contrepropageant sur un atome avec un champ magne´tique variant spa-
tialement [Phillips et al., 1982]. Il permet d’amener une espe`ce atomique initialement a`
vitesse thermique a` une vitesse suffisamment basse pour les diffe´rents pie`ges magne´to-
optiques. Durant le processus de ralentissement la condition de re´sonance du laser avec
la transition atomique est assure´e par la variation spatiale de l’intensite´ du champ
magne´tique qui va venir compenser l’effet Doppler.
La transition utilise´e pour le ralentissement Zeeman de l’ytterbium est la transition
6s2 1S0 → 6s 6p 1P1 a` 398.9 nm dont l’e´nergie en champ nul sera note´e ~ω0. Pour un
champ magne´tique non nul, l’e´nergie de la transition est donne´e par ~ω0 +mfgfµBB
ou` gf est le facteur de Lande´ du niveau
1P1. La condition de re´sonance pour un laser
contrepropageant de vecteur d’onde ~kL est donne´e par :
ω0 +
mfgfµBB
~
= ωL + kLv (z) (2.2)
La force radiative exerce´e par l’onde lumineuse sur un atome s’e´crit alors :
Frad = (Moment du photon)× (Taux d’absorption)
= −~klΓ
2
s0 (x,y,z)
1 + s0 (x,y,z) +
(
2∆(z)
Γ
)2 (2.3)
ou` s0 (x,y,z) = I (x,y,z) /I0 est le parame`tre de saturation local et I0 =
Γ2π2~c
3λ3
=
60mW/cm2
et
2.1 La source d’atomes froids 69
∆(z) = 2πδL − kLvz (z)− (mfgf −migi)µBB (z)
~
(2.4)
le de´saccord total en champ magne´tique ou` δL = (ωL − ω0) /2π est le de´saccord du laser
par rapport a` la fre´quence propre de la transition atomique (i.e en champ magne´tique
nul). En se plac¸ant dans un re´gime fortement saturant (I ≫ I0) dans lequel le laser est
conside´re´ constamment re´sonnant (i.e ∆ = 0), la force maximale exerce´e par ce dernier
sur les atomes est donne´e par :
Fmax = −~kLΓ
2
=MY b amax (2.5)
d’ou` la de´ce´le´ration maximale subie par les atomes :
amax =
~klΓ
2MY b
≈ 0.52× 106m.s−2 (2.6)
Connaissant la de´ce´le´ration maximale, le the´ore`me de l’e´nergie cine´tique applique´ a` un
atome de vitesse initiale vi et de vitesse v (z) dans le ralentisseur donne :
1
2
MY b
(
v2 (z)− vi2
)
=
∫
0
z
~Fmax · ~dz = −MY b amax z (2.7)
ce qui permet d’en de´duire z = (vi
2 − v2 (z)) /2amax. La longueur minimale du ralen-
tisseur Zeeman pour une vitesse finale vf donne´e est donc ztot = (vi
2 − vf 2) /2amax.
L’expression de la vitesse v (z) en fonction de la longueur totale minimale ztot s’e´crit :
v (z) = vi
√
1− z
ztot
(
1− vf
2
vi2
)
(2.8)
Il est alors possible d’e´tablir l’expression du champ magne´tique B (z) le long du ralen-
tisseur Zeeman :
B (z) =
~
(mfgf −migi)µB
(
δL +
vi
λL
√
1− z
ztot
(
1− vf
2
vi2
))
(2.9)
La transition 1S0 → 1P1 posse´dant une intensite´ de saturation I0 tre`s e´leve´e (60
mW/cm2), il est difficile expe´rimentalement d’avoir suffisamment de puissance laser
pour fortement la saturer (i.e I ≫ I0). Pour s’assurer de la continuite´ du processus de
ralentissement tout au long du ralentisseur (aussi appele´ « accrochage » et a` contrario
« de´crochage » lorsqu’un atome n’est plus ralenti), il va donc falloir introduire un co-
efficient de se´curite´ η sur la de´ce´le´ration atomique qui va influer sur la longueur totale
du ralentisseur Zeeman ztot.
Le point critique concerne la vitesse finale du jet atomique en sortie de ralentisseur. Si
l’on envisage une configuration ou` le champ magne´tique sera nul a` la fin du ralentisseur
(i.e de´saccord nul en sortie), le laser contrepropageant va fortement perturber le jet
atomique ralenti ainsi que le PMO-3D. Il s’ave`re primordial que la force exerce´e par
le laser soit ne´gligeable sur des atomes a` vitesse nulle (i.e dans le pie`ge) par rapport a`
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la force du pie`ge. Il convient donc d’opter pour une configuration ou` le de´saccord en
fre´quence est non nul en sortie de ralentisseur, ce qui revient a` avoir une composante de
champ magne´tique positive pour z = ztot. L’avantage de cette configuration vient du
fait qu’en sortie de ralentisseur la vitesse des atomes est entie`rement de´finie au moment
du changement de pente du champ magne´tique, a` savoir lorsqu’il entame sa de´croissance
vers ze´ro. Le laser e´tant maintenant tre`s de´saccorde´ par rapport a` la fre´quence propre
de transition, son effet sur le jet atomique ralenti et le PMO-3D sera fortement re´duit.
Nous repre´sentons sur la figure (2.12) la distribution de Maxwell-Boltzmann des vitesses
longitudinales du jet atomique pour une tempe´rature du dispenser de T = 350˚ C. Nous
avons fixe´ comme vitesse maximale ralentie la valeur vi = 350m.s
−1, ce qui permet en
the´orie de pouvoir capturer 60% des atomes en provenance du jet (aire bleue sous la
courbe). La vitesse en sortie du ralentisseur est quant a` elle fixe´e a` vf = 6m.s
−1, qui
est la vitesse de capture du PMO-3D.
Figure 2.12 – Distribution de Maxwell-Boltzmann des vitesses longitudinales du jet atomique
pour une tempe´rature du dispenser T = 350˚ C. L’aire bleue sous la courbe correspond a` la plage
de capture the´orique du ralentisseur de´finie par le champ magne´tique cre´e´ par la premie`re bobine.
La longueur minimale du ralentisseur Zeeman associe´e a` cette plage de vitesse vaut
donc ztot = (vi
2 − vf 2) /2amax ≈ 11.5 cm. En prenant un coefficient de se´curite´ η = 0.7
pour e´viter le phe´nome`ne de de´crochage lors du processus de ralentissement et un
parame`tre de saturation s = 2, on en de´duit la de´ce´le´ration subit par les atomes en
fonction de η et de s :
a (η,s) = η
s
1 + s
amax (2.10)
On obtient finalement la longueur re´elle du ralentisseur Zeeman :
ztot =
(vc
2 − vf 2)
2 a (η,s)
≈ 25 cm (2.11)
Notre ralentisseur Zeeman est compose´ de deux sole´no¨ıdes distincts se´pare´s par une
zone dite « blanche » sans bobinage de 1.5cm de long (voir figure 2.13). Le premier
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sole´no¨ıde, d’une longueur de 16cm, ge´ne`re un champ magne´tique longitudinal ne´gatif
d’intensite´ maximale 230G impose´e par le de´saccord laser δL = 15Γ = 450 MHz et
obtenu pour un courant I1 = 2.1A. La vitesse de re´sonance en sortie de ce premier
bobinage est obtenue pour le champ magne´tique nul et vaut the´oriquement 180 m.s−1.
La vitesse finale, quant a` elle, est module´e par l’intensite´ du champ magne´tique induit
par le second sole´no¨ıde d’une longueur de 7.5cm. La valeur nominale du courant pour
cette seconde bobine est I2 = 3.95A et permet d’obtenir la vitesse finale vf ≈ 6m.s−1
pour un champ magne´tique maximal ge´ne´re´ de 230G.
Figure 2.13 – Ralentisseur Zeeman. (A) - Premier sole´no¨ıde de longueur
16cm. (B) - Zone « blanche » de longueur 1.5cm. (C) - Deuxie`me sole´no¨ıde
de longueur 7.5cm. (D) - Bobine de compensation.
Afin d’acce´le´rer la de´croissance vers ze´ro du champ magne´tique dans l’optique de
bien de´finir la vitesse en sortie du ralentisseur, nous avons adjoint en se´rie du se-
cond sole´no¨ıde une bobine de compensation. Elle va de plus permettre d’e´viter qu’une
composante longitudinale inde´sirable du champ magne´tique provenant du ralentisseur
viennent perturber le fonctionnement du PMO-2D situe´ juste apre`s. Dans le but de
diminuer la puissance thermique ge´ne´re´e par les sole´no¨ıdes et ainsi s’affranchir d’un
refroidissement a` eau du syste`me, nous avons choisis de faire le bobinage directement
sur le tube a` vide CF16. En effet, en se plac¸ant au plus pre`s des atomes, pour un champ
magne´tique donne´, il faudra un courant moindre. Nous avons e´galement opte´ pour du
fil de cuivre e´maille´ de section rectangulaire 2 × 1mm2. Cela permet un meilleur em-
pilement des diffe´rentes couches du bobinage en e´vitant les interstices que l’on aurait
en utilisant du fil de section ronde, qui se traduisent par un besoin plus important en
terme de courant pour venir combler ces vides. Les puissances thermiques dissipe´es
dans le premier et le second sole´no¨ıdes sont respectivement P1 = 7.4W et P2 = 6.4W.
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Figure 2.14 – Profil de champ magne´tique du ralentisseur Zeeman - en bleu, le champ
the´orique obtenu pour des courants nominaux de 2.1A dans le grand sole´no¨ıde et 3.95A dans
le petit - en rouge, le profil re´el apre`s bobinage obtenu pour les meˆmes valeurs de courant.
On note un tre`s bon accord entre les deux profils.
Configuration laser de ralentissement
Compte tenu de l’intensite´ de saturation e´leve´e (60 mW/cm2) de la transition
6s2 1S0 → 6s 6p 1P1 a` 398.9nm combine´e a` la difficulte´ d’obtenir de fortes puissances
dans cette gamme de longueurs d’ondes, nous avons opte´ pour une configuration laser
de type maˆıtre/esclave. Cette solution technique permet, a` l’aide d’un laser dit «maˆıtre
» de grande finesse spectrale mais de puissance insuffisante pour notre expe´rience, d’in-
jecter une diode dite « esclave » de forte puissance mais de largeur spectrale native im-
portante permettant ainsi de la forcer a` laser a` la longueur d’onde et a` largeur spectrale
du laser maˆıtre. Cette configuration permet donc de combiner facilement puissance laser
importante et finesse spectrale.
Le laser maˆıtre est un laser Toptica photonics DLpro, qui est une diode laser monte´e
en cavite´ e´tendue dans une configuration Littrow, centre´e a` 398.9nm, offrant une ac-
cordabilite´ en fre´quence de l’ordre de 1nm environ, une largeur spectrale de Γ=1MHz
et une puissance de sortie de 30mW (apre`s isolateur optique). Pour l’asservissement en
fre´quence, une fraction du faisceau laser est pre´leve´e au moyen d’un cube polariseur
et de´cale´e de +500MHz pour ensuite eˆtre asservie en utilisant un montage par absorp-
tion (voir paragraphe ci-apre`s). L’autre fraction du faisceau laser maˆıtre, utilise´e pour
l’injection de la diode laser esclave, se retrouve ainsi de´cale´e de -500Mhz qui est le de´-
calage en fre´quence ne´cessaire au fonctionnement du ralentisseur Zeeman. L’injection
de la diode esclave se fait au moyen d’un isolateur optique injectable Isowave I-40T-5H,
fonctionnant dans la gamme 390-450nm et posse´dant une ouverture de 5mm.
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Le laser esclave quant a` lui a e´te´ de´veloppe´ et re´alise´ au Laboratoire Aime´ Cotton.
La diode utilise´e est une diode Nichia NDV4313 de 120mW spe´cifie´e 405±5nm pour
un courant nominal de fonctionnement de 120mA, un courant de seuil de 35mA (a`
20˚ C) et de divergence θ = 9˚ et θ⊥ = 19.5˚ . Afin de compenser la divergence et de
cre´er un faisceau laser collimate´, une lentille convergente de focale f ′ = 2.0 mm est
adjointe a` la diode sur une monture mobile re´glable avec une vis microme´trique. Pour
garantir l’injection, il est cependant ne´cessaire que la diode esclave fonctionne a` une
fre´quence proche de celle du laser maˆıtre. Ainsi, parmi l’ensemble de diodes que nous
avons commande´, ont e´te´ se´lectionne´ celles posse´dant une longueur d’onde de fonction-
nement suffisamment basse (∼402nm) tout en garantissant un mode laser le plus net
possible. En effet, certaines diodes du lot, bien que posse´dant des longueurs d’ondes
aux alentours de 400nm, admettaient des comportements pathologiques (perte e´norme
de puissance a` l’approche du courant nominal, mode laser fragmente´) incompatibles
avec une expe´rience d’optique atomique et ont donc e´te´ e´carte´es.
Les longueurs d’onde des diodes se´lectionne´es, bien que favorables pour re´ussir l’in-
jection, sont encore trop e´leve´es. Il est de`s lors possible de s’approcher des conditions
d’injection optimales en utilisant la de´pendance en tempe´rature de la longueur d’onde :
plus la tempe´rature de fonctionnement diminue, plus la longueur d’onde e´mise va de´-
croˆıtre selon la loi ∆λ (T ) = 0.05nm/˚ C valable pour les longueurs d’onde proches
de l’UV (dans l’infrarouge, nous avons ve´rifie´ une de´pendance de l’ordre de 3nm/˚ C).
Pour compenser les 3nm manquants et ainsi amener le laser esclave proche de 398.9
nm il est alors ne´cessaire de pouvoir refroidir la diode de 60˚ C ce qui correspond a`
une tempe´rature de fonctionnement de -40˚ C environ. Pour arriver a` de telles tempe´-
ratures, il est impe´ratif de pouvoir isoler la diode de l’air ambiant pour e´viter tout
risque de condensation. La solution technique adopte´e, qui a e´te´ de´veloppe´e et re´alise´e
au Laboratoire Aime´ Cotton, est de placer la diode laser dans une cavite´ sous vide
e´quipe´e d’un hublot permettant le passage du faisceau lumineux. On repre´sente cette
solution sur la figure 2.15. Le refroidissement de la diode (A) est assure´ par un module
peltier triple-e´tage (E) couple´ a` une thermistance (D) qui controˆle la tempe´rature en
permanence et envoie la valeur a` un module Toptica photonics DTC 110 qui asservit
l’ensemble. La chaleur ge´ne´re´e par le module peltier triple e´tage est e´vacue´e en deux
e´tapes. D’une part, elle est dissipe´e dans le premier e´tage de la base (I) qui est asservi
en tempe´rature par un module peltier simple e´tage e´galement controˆle´ par un module
Toptica photonics DTC 110. Cet asservissement est re´alise´ de sorte que la tempe´rature
de la base (I) soit fixe´e a` 16˚ C, i.e infe´rieure a` la tempe´rature ambiante mais situe´e au
dessus de la tempe´rature de rose´e. Cela a pour effet de diminuer l’e´cart de tempe´rature
entre les deux faces du peltier triple e´tage, permettant ainsi de gagner en tempe´rature
de refroidissement pour la diode. La chaleur ge´ne´re´e par le module peltier simple e´tage
est ensuite e´vacue´e dans le deuxie`me e´tage de la base (J) qui est e´quipe´ d’un circuit
de refroidissement a` eau (K). Le vide cre´e´ au sein de la cavite´ est un vide primaire de
l’ordre de 10−3mBar.
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Figure 2.15 – Laser esclave. (A) - Diode laser. (B) - Monture mobile avec
lentille de collimation. (C) - Vis de re´glage microme´trique de la monture mobile.
(D) - Thermistance. (E) - Module peltier triple e´tage. (F) - Embout de pompage
pour le vide. (G) - Passage e´lectrique sous vide. (H) - Cavite´ sous vide (vue en
coupe) - en rouge le joint d’e´tanche´ite´. (I) - Base (partie 1) avec module peltier
simple e´tage. (J) - Base (partie 2). (K) - Circuit de refroidissement a` eau.
Figure 2.16 – Laser esclave - Vue de face (A) - Hublot permettant le passage
du faisceau. (B) - Lentille de collimation de focale f ′ = 2.0mm.
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Un autre facteur primordial pour l’injection de la diode esclave est la concordance
spatiale des modes laser maˆıtre et esclave. En effet, les deux modes doivent avoir les
meˆmes formes et dimensions afin de garantir que le maximum de lumie`re provenant
du laser maˆıtre puisse entrer dans la zone active de la diode laser (qui est une surface
de quelques microme`tres de coˆte´) apre`s passage par la lentille de collimation et ainsi
favoriser l’e´mission stimule´e de photons a` la fre´quence du laser maˆıtre. Un te´lescope
constitue´ de deux lentilles convergentes sphe´riques de focales f ′1 = −50mm et f ′2 =
+75mm a donc e´te´ installe´ pour fac¸onner le faisceau maˆıtre de telle sorte que le waist
selon le grand axe du faisceau vaut w = 850µm et le waist selon le petit axe vaut
w⊥ = 530µm. Les dimensions du faisceau du laser esclave sont quant a` elle de w =
1450µm et w⊥ = 600µm.
Figure 2.17 – Signal interfe´rome´trique du laser esclave provenant d’un lamb-
dame`tre. A gauche sans injection, a` droite avec injection. La longueur d’onde
mesure´e confirme l’injection du laser.
On repre´sente sur la figure 2.17 un interfe´rogramme de la lumie`re e´mise par la diode es-
clave et fournit par le lambdame`tre Highfinesse WS-U. La figure de gauche est obtenue
lorsque la diode n’est pas injecte´e. Celle de droite est le meˆme signal une fois l’injec-
tion effectue´e. On note une nette augmentation de l’amplitude des pics qui traduit une
grande ame´lioration de sa finesse spectrale. L’injection s’est re´ve´le´e particulie`rement
sensible au courant de fonctionnement de la diode esclave. En effet elle ne fonctionne
que pour des valeurs bien pre´cises, la plus e´leve´e (et donc la plus inte´ressante pour nous
car elle de´livre le plus de puissance lumineuse) est 75mA avec une plage de fonctionne-
ment de 0.1mA environ, ce qui permet d’avoir environ 50mW de puissance utile dans
le faisceau principal destine´ au ralentissement des atomes. Cependant cette valeur de
courant de fonctionnement de la diode esclave est bien infe´rieure a` la valeur nominale
qui est de 120mA, qui permettrait d’obtenir en the´orie aux alentours de 100mW de
puissance lumineuse utile. Un des principaux facteur sur lequel nous devons travailler
pour ame´liorer la qualite´ de l’injection concerne les dimensions du faisceau maˆıtre.
Nous avons e´galement pre´vu de tester une nouvelle diode laser esclave, afin de voir s’il
est possible d’obtenir une meilleure plage de courant de fonctionnement et donc plus
de puissance laser pour le ralentissement.
Le sche´ma de la configuration maˆıtre/esclave est donne´ sur la figure 2.18.
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Figure 2.18 – Configuration Laser Maˆıtre-Esclave - Une fraction du faisceau du laser
maˆıtre est de´cale´e dans le rouge de 500MHz au moyen d’un modulateur accousto-optique
250MHz en montage double passage puis envoye´e vers la cellule de spectroscopie pour l’as-
servissement en fre´quence sur la transition 6s2 → 6s6p1P1 de l’isotope 174. L’autre fraction
du faisceau maˆıtre sert a` l’injection de la diode esclave dont le faisceau laser, ainsi asservi
en fre´quence, est envoye´ vers le ralentisseur Zeeman (on pre´le`ve en sortie 4% de la puissance
lumineuse au moyen d’une lame de verre pour controˆler l’injection en utilisant les interfe´ro-
grames fournis par un lambdame`tre Highfinesse WS-U).
Figure 2.19 – Montage en absorption - Le faisceau en provenance du laser maˆıtre est
envoye´ a` travers le jet atomique et est collecte´ par une photodiode. L’e´largissement Doppler
observe´ est de 100MHz.
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Asservissement en fre´quence du laser maˆıtre
Afin de pouvoir proce´der au ralentissement des atomes, le laser doit eˆtre de´saccorde´
de δL = −500MHz par rapport a` la fre´quence νat de la transition 6s2 → 6s6p1P1 de
l’isotope 174. Il est donc asservi de fac¸on a` ce que sa fre´quence νL ve´rifie νat = νL− δL.
Il est e´galement a` noter qu’il aurait e´te´ possible de fixer la fre´quence du laser sur la
fre´quence de la transition, i.e νL = νat et de proce´der au de´calage en fre´quence δL
directement sur le faisceau principal utilise´ pour proce´der au ralentissement au moyen
d’un AOM. Cependant, l’efficacite´ de couplage a` travers un AOM e´tant de l’ordre de
80% dans les situations les plus optimistes, une perte de 20% de puissance lumineuse
utile n’e´tait pas envisageable compte tenu du peu de puissance laser disponible dans le
faisceau principal (35mW).
Nous re´alisons cet asservissement en fre´quence au moyen d’un montage en absorption,
qui n’est pas la configuration traditionnellement retenue puisque le montage en ab-
sorption sature´e lui est pre´fe´re´ du fait de la meilleure pre´cision et stabilite´ en fre´quence
qu’il permet d’obtenir. Nous allons cependant voir dans notre cas que la spectroscopie
e´tant re´alise´e sur un jet, l’effet Doppler se retrouve donc limite´, permettant ainsi de
re´aliser un asservissement via absorption d’une pre´cision suffisante.
Le montage optique est sche´matise´ sur les figures 2.18 et 2.19. Une fraction du faisceau
du laser maˆıtre est collecte´e et envoye´e a` travers un AOM de fre´quence 250MHz de
la socie´te´ AA Opto-Electronic. L’e´le´ment de propagation de l’onde sonore est une ma-
trice TeO2 et l’angle de de´viation au premier ordre est de 10mrad. Il offre e´galement
une plage de fonctionnement sur la gamme de fre´quences 250 ± 50MHz. Il s’agit d’un
montage en double passage permettant de cre´er le de´calage −δL = +500MHz ne´ces-
saire. Le faisceau ainsi de´cale´ en fre´quence est couple´ a` travers une fibre et envoye´ vers
l’enceinte principale au niveau de la croix 6 axes situe´e en sortie du dispenser. Apre`s
avoir traverse´ le jet atomique, la lumie`re du faisceau est collecte´e par une photodiode
et le signal e´lectrique ge´ne´re´ envoye´ vers le module de lock PID 110 de chez Toptica.
Comme explique´ dans le paragraphe §2.1.1.2.a, le choix de se placer directement sur
l’enceinte principale et non sur la cellule de spectroscopie vient du manque de surface
de hublot disponible pour asservir de manie`re simultane´e le laser ralentisseur et le laser
de pie`ge.
Nous obtenons notre signal d’absorption en balayant la fre´quence du laser au moyen
d’une modulation en courant de la diode laser du laser maˆıtre. Le fait de s’eˆtre place´
juste en sortie du dispenser pour re´aliser l’absorption permet d’avoir une faible diver-
gence du jet atomique et donc un faible e´largissement Doppler. En effet la raie d’une
largeur naturelle de Γ = 2π × 28,1MHz se retrouve e´largie de seulement 100MHz, per-
mettant ainsi de pouvoir asservir le laser dessus au moyen d’un PID. La de´rive dans
le temps de l’asservissement est estime´e infe´rieure a` 1MHz, valeur extreˆmement faible
compare´e a` la largeur naturelle de la transition et a` la plage de fonctionnement en
fre´quences permise par le ralentisseur Zeeman sans adapter le courant des bobines (de
l’ordre de quelques MHz). La technique d’asservissement par absorption est donc tout
a` fait suffisante dans notre cas.
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Caracte´risation de l’effet du ralentisseur Zeeman
Nous allons de´sormais pre´senter la me´thode de caracte´risation que nous avons uti-
lise´e pour ve´rifier le bon fonctionnement du ralentisseur Zeeman. Nous devons donc
mesurer la distribution des vitesses longitudinales dans le jet. L’ouverture angulaire du
jet ayant pour conse´quence de limiter la densite´ de flux et donc de risquer d’empeˆcher
la de´tection des atomes, il est primordial d’effectuer cette mesure imme´diatement en
sortie du ralentisseur. Elle sera donc re´alise´e suivant un axe du PMO-2D. Nous allons
pour cela utiliser un faisceau sonde provenant d’un laser accordable dont nous module-
rons la fre´quence autour de la fre´quence de la transition 6s2 → 6s6p1P1 afin de pouvoir
sonder toutes les classes de vitesses contenue dans le jet. Pour une fre´quence du laser νL
donne´e, nous allons pouvoir en de´duire la classe de vitesse re´sonante associe´e d’apre`s
la relation de l’effet Doppler :
ν0 = νL −
~k · ~v
2π
(2.12)
ou` ν0 est la fre´quence de re´sonance de la transition a` vitesse nulle et ~k le vecteur
d’onde du faisceau sonde. Le terme d’effet Doppler de´pendant du produit scalaire entre
le vecteur d’onde du laser ~k et le vecteur vitesse ~v d’un atome, nous voyons que si le
faisceau sonde est orthogonal a` la direction de propagation du jet, nous ne pourrons
pas en de´duire la vitesse longitudinale v des atomes mais seulement la composante
transverse v⊥. Ne disposant pas d’acce`s optique a` 45˚ dans le PMO-2D, nous allons donc
envoyer le faisceau sonde avec un angle θ = 70˚ par rapport au jet de telle sorte que ν0 =
νL−k v cos (θ) /2π. Le laser sonde utilise´ est un Titane-Saphir avec cavite´ de doublage
de la marque M-Squared re´gle´ a` l’occasion pour de´livrer une puissance de 200mW
qui repre´sente environ 10% de sa puissance de sortie maximale (nous pre´senterons en
de´tails ce laser dans la section 2.2). Nous repre´sentons sur la figure 2.20 la configuration
expe´rimentale utilise´e. Le faisceau sonde module´ en fre´quence est envoye´ a` travers le
jet atomique pour exciter les diffe´rentes classes de vitesses existantes. Les atomes vont
alors e´mettre par e´mission spontane´e des photons de fluorescence qui vont eˆtre collecte´s
via une lentille jusqu’a` une photodiode sur l’axe perpendiculaire.
Les re´sultats obtenus sont pre´sente´s dans la figure 2.21. La courbe noire est une courbe
de re´fe´rence (sans ralentissement) obtenue en sondant en absorption simple le jet ato-
mique de manie`re transverse, ce qui permet de minimiser l’e´largissement par effet
Doppler. On obtient alors l’ensemble des pics de fluorescence associe´s a` chacun des
isotopes, avec deux pics principaux correspondant aux isotopes 174 et 172 qui sont les
plus abondants naturellement. Cette courbe est l’analogue de celle pre´sente´e dans la
figure 2.4. Du fait du tre`s faible effet Doppler transverse, ces pics correspondent donc
au de´saccord laser a` vitesse nulle pour chacun des isotopes. En bleu, nous avons trace´
la courbe avec une sonde incline´e de θ = 70˚ comme repre´sente´ sur la figure 2.20. Le
de´calage en position entre ces deux courbes s’explique par le fait que nous sommes
maintenant sensible a` l’effet Doppler longitudinal qui vient changer la valeur du de´sac-
cord pour lequel les classes de vitesses sont re´sonantes avec le faisceau sonde. La courbe
rouge est la courbe de ralentissement obtenue en sondant maintenant le jet atomique
en pre´sence du ralentisseur Zeeman. Le pic de droite, correspondant a` l’isotope 172, est
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tre`s peu sensible au ralentisseur car les atomes ont des vitesses tre`s e´leve´es. En effet, la
fre´quence du laser contre propageant est re´gle´e de manie`re a` agir sur l’isotope le plus
abondant, a` savoir le 174. On observe un de´peuplement des classes de vitesses e´leve´es
(vers les de´saccord e´leve´s) qui sont ramene´es vers une vitesse plus basse, en bon accord
avec les pre´dictions the´oriques pre´sente´es figure 2.12. Le pic de fluorescence tre`s e´troit
et d’amplitude e´leve´e re´sultant tend a` se rapprocher du pic de fluorescence a` vitesse
nulle (i.e le pic de l’isotope 174 de la courbe noire).
Les premiers tests de ralentissement ont e´te´ effectue´ pour les valeurs nominales de
courants I1 = 2.1A et I2 = 3.95A, et de de´saccord laser ∆ =-500MHz. Cependant,
duˆ a` un probable manque de puissance laser dans le faisceau ralentisseur qui induisait
un de´crochage d’une fraction non ne´gligeable d’atomes, nous avons de´cide´ de re´duire
le de´saccord en fre´quence du laser afin de se rapprocher de re´sonance. Cela permet de
re´duire la gamme de vitesses ralenties et donc d’augmenter le facteur de se´curite´, tout
en entraˆınant une diminution du courant dans les bobines du Zeeman. En re´duisant
ainsi le gradient de champ magne´tique ressenti par les atomes le long du ralentisseur,
nous avons diminue´ la fraction d’atomes de´crochant lors de la phase de ralentissement,
ce qui a eu pour conse´quence d’augmenter la densite´ du nuage d’atomes pie´ge´s dans
le PMO-3D (voir §2.1.2.4). Les valeurs obtenues pour les courants des bobines du
ralentisseur Zeeman et du de´saccord laser sont finalement : I1 = 2.0A , I2 = 2.65A et
∆ = −400MHz.
Figure 2.20 – Montage permettant de mesurer la distribution en vitesses du jet atomique
en sortie du ralentisseur Zeeman. Un faisceau sonde d’une puissance de 200mW module´ en
fre´quence sert a` exciter les diffe´rentes classes de vitesses contenues dans le jet. Les atomes
vont alors se de´sexciter en e´mettant un photon d’e´mission spontane´e. La fluorescence est
collecte´e via une lentille jusqu’a` une photodiode sur l’axe perpendiculaire non repre´sente´.
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Figure 2.21 – Figure de ralentissement Zeeman - On repre´sente la fluorescence e´mise
par les atomes du jet en fonction du de´saccord laser. La courbe noire est une courbe de
re´fe´rence obtenue en sondant le jet de manie`re transverse sans ralentisseur. L’effet Doppler
e´tant ne´gligeable, les pics de fluorescence correspondent donc au de´saccord en fre´quence pour
une vitesse nulle pour chacun des isotopes de l’ytterbium. La courbe bleue est obtenue avec
faisceau sonde envoye´ selon un angle de 70˚ par rapport au jet. L’effet Doppler longitudinal
induit donc un de´calage du de´saccord en fre´quence. La courbe rouge repre´sente la distribution
des vitesses longitudinales du jet sous l’effet du ralentisseur Zeeman et est obtenue avec le
faisceau sonde a` 70˚ : on observe bien un de´peuplement des classes de vitesses e´leve´es sur le
pic correspondant a` l’isotope 174. Les atomes capture´s sont ramene´es a` une vitesse infe´rieure
mate´rialise´e par le pic e´troit sur la courbe rouge.
2.1.2.2 Refroidissement atomique en raies e´troites
La technique de refroidissement Doppler en raie large est un me´canisme bien connu,
utilise´ dans nombre d’expe´riences de physique atomique et dont la litte´rature traitant
du sujet est extreˆmement foisonnante [Aspect et al., 1986,Raab et al., 1987,Stenholm,
1988,Honda et al., 1999]. L’utilisation d’une raie large, i.e dont la largeur naturelle Γ
du niveau excite´ est grande devant la pulsation de recul ωr = ~k
2/2M , conduit a` la
tempe´rature d’e´quilibre des atomes e´claire´s par des faisceaux lumineux :
T =
~
2kB
∆2 + Γ2/4
|∆| (2.13)
ou` ∆ est le de´saccord de l’onde lumineuse de pulsation ωL par rapport a` la pulsation de
la transition atomique ωA. On a 2πδ = ∆ = ωL−ωA. La tempe´rature minimale, appele´e
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limite Doppler et note´e Tmin est obtenue pour un de´saccord laser valant ∆ = −Γ/2.
Son expression est donne´e par :
Tmin =
~Γ
2kB
(2.14)
Cette tempe´rature, proportionnelle a` la largeur naturelle Γ, se situe dans le domaine
1-1000µK.
Depuis une dizaine d’anne´es cependant, l’attention de la communaute´ scientifique s’est
entre autre porte´e sur les atomes a` deux e´lectrons actifs notamment pour leur inte´reˆt
dans le domaine de la me´trologie ou bien pour l’e´tude de gaz quantiques de´ge´ne´re´s tout
optique [Loftus et al., 2004]. Ces atomes posse´dant naturellement des raies e´troites (Γ ∼
ωr), il a donc fallu e´tendre les techniques de refroidissement pre´ce´demment de´veloppe´es
pour les raies larges [Kuwamoto et al., 1999,Katori et al., 1999,Frisch et al., 2012,Lu
et al., 2011]. Nous pre´sentons ici le pie`ge magne´to-optique utilisant la transition de spin
quasi-interdite couplant un e´tat de spin total S = 0 a` une e´tat de spin total S = 1. Ce
type de transition est appele´e transition d’intercombinaison.
Le fait que la largeur naturelle soit du meˆme ordre de grandeur que la pulsation de recul
fait que cette dernie`re va directement influer sur les proprie´te´s du pie`ge, que ce soit
les proprie´te´s me´caniques ou thermodynamiques. En effet, l’absorption ou l’e´mission
d’un seul photon suffit a` changer de manie`re significative le parame`tre de saturation de
l’atome. Dans le cas de la transition d’intercombinaison 6s2 1S0 → 6s6p 3P1 de l’ytter-
bium la fre´quence de recul vaut ωr/2π=3.7kHz et la largeur naturelle de la transition
vaut Γ/2π=187kHz. Le facteur 50 entre ces deux grandeurs fait que nous ne sommes
pas a` proprement parler dans le cas d’une transition e´troite mais ce mode`le s’ave`re tout
de meˆme approprie´ a` la situation (a` titre de comparaison, pour la transition large de
ralentissement Γ/ωr ≈ 4061) Dans le cas du strontium le rapport Γ/ωr vaut 1.38 pour
la transition d’intercombinaison.
Conside´rons un de´saccord laser ∆ tel que ∆ < 0. La dynamique du pie`ge admet alors
trois re´gimes distincts de´finis par les parame`tres |∆| ,Γ , et ΓE , ou` ΓE = Γ
√
1 + s est la
largeur du niveau excite´ e´largie par puissance laser (avec s le parame`tre de saturation).
– Le re´gime 1© est de´fini par |∆| ≫ ΓE ≫ Γ et correspond a` un re´gime semi-
classique. Dans ce re´gime la gravite´ joue un roˆle pre´ponde´rant et va venir pertur-
ber la re´partition des atomes dans le pie`ge.
– Le re´gime 2© a` lieu lorsque |∆| < ΓE et ΓE ≫ Γ. Dans ce cas, la thermodynamique
du syste`me a un comportement analogue a` celle du refroidissement Doppler en
raie large. Il en de´coule une tempe´rature de´pendant du de´saccord ∆ et du para-
me`tre de saturation s, mais qui est cependant infe´rieure a` la tempe´rature Doppler.
On note e´galement l’apparition d’une force de rappel.
– Le re´gime 3© est caracte´rise´ par s ∼ 1 et la force de recul d’un photon est l’effet
physique dominant qui va fortement venir perturber le syste`me.
Pour illustrer ce propos, conside´rons le cas d’un atome e´claire´ par deux ondes e´lec-
tromagne´tiques contre-propageantes et plonge´ dans un gradient de champ magne´tique
B (x) selon l’axe horizontal x. On suppose e´galement les ine´galite´s suivantes satisfaites :
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ωr . ΓE ≪ |∆| (2.15)
Dans ce cas, l’ine´galite´ de gauche conduit a` une expression semi-classique de la force
de pression de radiation :
F = F+ + F− = ~kL
Γ
2
(s+ + s−) avec s± =
| κ|2/2
(∆∓ µB (x) x)2 + Γ2/4 (2.16)
ou` κ est la fre´quence de Rabi associe´e a` la transition. L’ine´galite´ de droite quant a` elle
impose que F± soit non-nulle en x = ∓|∆|/µB (x). Ainsi, dans le cas d’un de´saccord
important, au lieu d’avoir une force de rappel sous forme de gradient comme c’est le cas
dans la situation d’une raie large, nous allons avoir une force localise´e en deux points
pre´cis, donnant aux atomes l’impression de voir des « murs », i.e un potentiel carre´.
La tempe´rature minimale qu’il est possible d’atteindre lors d’un refroidissement en raie
e´troite est donne´e par :
Tmin =
3
2
Er
kB
(2.17)
ou` Er = ~
2k2/2M est l’e´nergie de recul d’un photon. Contrairement au cas d’un refroi-
dissement en raie large ou` la tempe´rature est proportionnelle a` la largeur naturelle Γ
du niveau excite´, ici elle est de l’ordre de grandeur de l’e´nergie de recul d’un photon.
Elle est atteinte pour un de´saccord en fre´quence valant ∆ = −3ωr. Le refroidissement
en raie e´troite permet donc d’atteindre des tempe´ratures infe´rieures au refroidissement
Doppler classique.
Cependant, pour qu’un atome de vitesse v quelconque puisse eˆtre refroidi par ce me´ca-
nisme, il est ne´cessaire que cette vitesse soit du meˆme ordre de grandeur que la classe
de vitesses re´sonante avec les lasers kv ∼ ∆ de´fini a` Γ pre`s. Comme par de´finition Γ
est petit dans un tel syste`me alors seule une faible plage de vitesses va pouvoir eˆtre
refroidie. Afin de compenser cette limitation, nous pourrions par exemple proce´der a`
un e´largissement par saturation de la largeur naturelle de la transition : ΓE = Γ
√
1 + s.
Comme l’ensemble des classes de vitesses utiles pour le refroidissement est de´fini a` Γ
(i.e ΓE) pre`s, cet e´largissement par saturation nous permet d’augmenter la plage de
vitesses pouvant eˆtre refroidie. Ne´anmoins on se retrouve de´sormais dans la situation
ou` ΓE ≫ ωR, c’est-a`-dire dans le cas d’un refroidissement Doppler en raie large, avec
la tempe´rature Doppler minimale donne´e par l’e´quation (2.14). On perd donc tout le
be´ne´fice de la raie e´troite. Une autre solution consiste a` utiliser un e´largissement par
modulation de phase. A partir d’une onde lumineuse monochromatique on va cre´er des
bandes late´rales graˆce a` une modulation de phase φ (t) de pe´riode T :
eiωLt = ei[ωLt+φ(t)] (2.18)
L’analyse de Fourier du spectre lumineux de l’onde polychromatique ainsi cre´e´e montre
qu’il se compose d’harmoniques de pe´riode 2π/T . En faisant en sorte que 2π/T ∼ Γ
nous allons pouvoir refroidir une large plage de classes de vitesses.
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Figure 2.22 – Pie`ge magne´to-optique en raie e´troite. La figure de gauche repre´sente
l’e´volution de la force de pression de radiation en fonction de la position par rapport au
centre du pie`ge pour plusieurs valeurs du de´saccord des faisceaux laser. Pour un fort de´saccord
(re´gime 1©), les atomes se retrouvent pie´ge´s entre deux « murs » situe´s en x = ∓|∆|/µB (x).
Entre ces deux points, ils ne ressentent aucune force. A mesure que le de´saccord diminue
(transition vers le re´gime 2©), on tend a` se rapprocher de la situation classique de pie´geage
en raie large dans lequel les atomes ressentent un gradient de force localise´ autour du centre
du pie`ge. Pour un tre`s faible de´saccord (re´gime 3© repre´sente´ par la courbe continue) le recul
d’un seul photon influence e´norme´ment la dynamique pie`ge. - Le figure de droite repre´sente le
potentiel correspondant a` la force de pression de radiation suivant l’axe vertical. L’inclinaison
du puits de potentiel vient de la force de la gravite´ qui joue un roˆle pre´ponde´rant. On voit
que pour un tre`s faible de´saccord (re´gime 3© repre´sente´ par la courbe continue), le puits de
potentiel est tre`s e´troit : un seul photon vient fortement perturber l’atome pouvant le rendre
hors re´sonance et donc sortir du pie`ge. (figures provenant de [Loftus et al., 2004])
2.1.2.3 Le pie`ge magne´to-optique a` 2 dimensions
Comme explique´ pre´ce´demment, le fait d’adjoindre un PMO-2D entre la sortie
du ralentisseur Zeeman et la zone de capture du PMO-3D va permettre d’augmenter
la fraction d’atomes ralentis qui pourra eˆtre pie´ge´e. En effet, en agissant selon les
directions transverses de la propagation du jet, le PMO-2D va permettre de compenser
la divergence du jet atomique ralenti. La transition cyclante utilise´e est la transition
d’intercombinaison 1S0 → 3P1 a` λ = 555.802nm. Le caracte`re semi-interdit de cette
transition conduit a` une faible probabilite´ d’absorption d’un photon par un atome.
Cette relative faiblesse de la transition apparaˆıt de manie`re tre`s nette sur les simulations
nume´riques effectue´es (voir figure 2.23 et Annexe A). Les faisceaux d’un waist de 2cm
conduisent a` une faible longueur de la zone de pie´geage du PMO-2D. Les atomes n’ont
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donc pas le temps d’absorber suffisamment de photons pour eˆtre confine´s suivant les
directions transverses de l’espace (du fait de la faible impulsion de recul communique´e
a` l’atome par chaque photon absorbe´). Ainsi, au lieu d’obtenir un jet atomique fin et
collimate´ en sortie de la zone du PMO-2D, on observe ce phe´nome`ne de focalisation du
jet. En ajustant le gradient de champ magne´tique du pie`ge, il est possible de choisir la
position de l’espace ou` le jet atomique va converger. La simulation montre qu’une valeur
de 1G/cm permet de faire converger les atomes vers la zone de capture du PMO-3D.
Figure 2.23 – Simulation nume´rique de l’effet du PMO-2D. On repre´sente l’e´volution de
la divergence du jet atomique en fonction de la position longitudinale le long de l’expe´rience.
Initialement, les atomes entrent dans le ralentisseur Zeeman et s’y propagent. On voit tre`s
nettement l’explosion du jet en sortie du ralentisseur. Les atomes se propagent librement
jusqu’au PMO-2D. La` le jet atomique est focalise´ jusqu’a` la zone de capture du PMO-3D.
L’utilisation de la transition 1S0 → 1P1 a` la place de la transition d’intercombinaison
permettrait d’obtenir un effet de confinement transverse du jet extreˆmement efficace.
Cependant, cette transition induit un chauffage transverse du jet tre`s important. Ainsi,
de`s que les atomes quitteraient la zone du PMO-2D, le jet atomique se mettrait de
nouveau a` diverger tre`s fortement, rendant l’utilite´ du PMO-2D caduque.
De´veloppe´ et fabrique´ au sein du laboratoire Aime´ Cotton, le PMO-2D a e´te´ conc¸u
afin de faire en sorte que les bobines de champ magne´tique se retrouvent au plus pre`s
des atomes (voir figure 2.24). Cela permet de re´duire le courant et le nombre de tours
de bobinage ne´cessaires pour cre´er un gradient de champ magne´tique donne´. Assemble´
autour d’une croix 6 axes CF40, le support de bobinage permet de cre´er des bobines de
dimensions exte´rieures 9 cm×6 cm et de section carre´e 1×1 cm2. En utilisant du fil de
cuivre e´maille´ de diame`tre 1mm, nous avons pu re´aliser des bobines constitue´es d’une
centaine de tours chacune. Le gradiant d’1G/cm est obtenu pour un courant de 2A.
Les faisceaux laser utilise´s ont un diame`tre de 2.3cm, une puissance de 15mW/faisceau
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(ce qui repre´sente ∼ 100 Isat/faisceau) et un de´saccord en fre´quence ∆ = −2.5MHz
(∼ 14 Γ). Cela correspond a` un re´gime de fonctionnement situe´ entre les re´gimes 1© et
2©.
Figure 2.24 – Pie`ge magne´to-optique a` deux dimensions. Figure de gauche -
Repre´sentation du support de bobinage conc¸u de fac¸on a` ce que les bobines de champ ma-
gne´tique soient situe´es au plus pre`s des atomes. Figure de droite - Repre´sentation comple`te
du PMO-2D ou` figurent e´galement les bobines de champ magne´tique de profil rectangulaire.
Afin de caracte´riser expe´rimentalement l’effet du PMO-2D sur la divergence du jet
atomique, nous avons mis en place la configuration sche´matise´e sur la figure 2.25. Un
faisceau sonde module´ en fre´quence est envoye´ a` travers le jet afin d’exciter les dif-
fe´rentes classes de vitesses pre´sentes. La fluorescence re´sultant de cette excitation est
collecte´e via une lentille jusqu’a` une photodiode. En allumant le PMO-2D, nous nous
attendons a` observer une augmentation du pic de fluorescence associe´ aux basses vi-
tesses. En effet, les classes de vitesses rapides qui n’auront pas e´te´ capture´es et ralenties
dans le ralentisseur Zeeman n’interagiront quasiment pas avec le PMO-2D (les atomes
passant tre`s peu de temps dans le zone de pie´geage du PMO-2D, il ne vont quasiment
pas absorber de photons). Le pic de fluorescence associe´ sera donc insensible a` la pre´-
sence ou non du PMO-2D. En revanche, les atomes qui vont avoir e´te´ ralentis vont
pouvoir interagir suffisamment longtemps avec le PMO-2D pour qu’ils soient focalise´s
vers la zone de pie´geage du PMO-3D, i.e l’endroit ou` se trouve le faisceau sonde dans
cette configuration. Cet aﬄux d’atomes ralentis dans la zone d’excitation va conduire
a` une augmentation du pic de fluorescence associe´.
A l’heure ou` j’e´cris ces lignes, l’efficacite´ du PMO-2D a` proprement parler n’a pu
eˆtre teste´e en raison d’un proble`me au niveau du gradient de champ magne´tique. En
revanche nous avons pu caracte´riser l’effet d’une me´lasse optique 2D sur la divergence
du jet atomique. Le re´sultat est donne´ sur la figure 2.26 qui donne la fluorescence e´mise
par le jet atomique en fonction du de´saccord du faisceau sonde. La courbe bleue donne
la fluorescence en l’absence de me´lasse et la courbe rouge lorsque la me´lasse est pre´sente.
Bien que l’absence de force de rappel ne conduit pas a` une focalisation du jet atomique
vers la zone de capture du PMO-3D, on remarque une tre`s nette augmentation de la
fluorescence pour une faible valeur du de´saccord et donc pour une faible valeur de la
vitesse longitudinale v du jet ( ∆ = kv). L’ajout du gradient de champ magne´tique
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devrait encore augmenter ce pic et donc le nombre d’atomes disponibles pour le pie´geage
(pour un faisceau sonde de diame`tre 4mm, l’augmentation attendue est de l’ordre de
(23/4)2 = 33).
Figure 2.25 – Configuration utilise´e pour caracte´riser l’effet du PMO-2D. Un faisceau
sonde d’une puissance de 200mW module´ en fre´quence sert a` exciter les diffe´rentes classes
de vitesses contenues dans le jet. Les atomes vont alors se de´sexciter en e´mettant un pho-
ton d’e´mission spontane´e (note´ γ). La fluorescence est collecte´e via une lentille jusqu’a` une
photodiode.
Figure 2.26 – Caracte´risation de l’effet de la me´lasse optique 2D. Courbe bleue : signal
de fluorescence en fonction du de´saccord laser sans me´lasse optique 2D. Courbe rouge : signal
de fluorescence en fonction du de´saccord laser avec me´lasse optique 2D. Pour une petite valeur
du de´saccord laser ∆ du laser ralentisseur, i.e pour les petites vitesses longitudinales, on note
une augmentation significative du signal de fluorescence lorsque la me´lasse optique 2D est
allume´e. Il y a donc significativement plus d’atomes pre´sents dans la zone de pie´geage du
PMO-3D.
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Configuration laser a` 555.802nm
Le laser utilise´ pour la transition d’intercombinaison est un TA-SHG-pro de chez
Toptica. Il s’agit d’un mode`le a` diode laser amplifie´e double´e. La partie diode laser est
un mode`le DL pro de´livrant environ 100mW de puissance laser a` la longueur d’onde λ =
1112nm. La partie amplification est re´alise´e par un module TA-pro qui permet d’obtenir
une puissance maximale de 1500mW dans l’infrarouge. Les courants de fonctionnement
utilise´s pour la diode laser et le module d’amplification sont respectivement de 131mA
et 3850mA. Apre`s l’e´tage d’amplification, le faisceau laser est double´ en fre´quence au
moyen d’une cavite´ de doublage SHG pro. En sortie nous obtenons un faisceau laser
de longueur d’onde λ ∼ 556nm pour une puissance spe´cifie´e environ e´gale a` 600mW
et de largeur spectrale infe´rieure a` 100kHz. L’accordabilite´ en longueur d’onde apre`s
doublage est au maximum de 15nm.
Le montage pour l’asservissement en fre´quence du laser est repre´sente´ sur la figure 2.27.
Le faisceau en sortie du laser est se´pare´ en deux branches. La premie`re partie est en-
voye´e vers la cellule de spectroscopie apre`s avoir e´te´ de´cale´e de -80MHz au moyen d’un
AOM de fre´quence fixe. Deux te´lescopes successifs permettent de grossir le faisceau
d’un facteur 10 et ainsi obtenir un faisceau de diame`tre environ e´gal a` 1,5cm. Une fois
le faisceau pre´pare´, il est envoye´ dans la cellule de spectroscopie selon une configura-
tion de fluorescence sature´e (technique expe´rimentale utilise´e a` Munich par une e´quipe
travaillant sur l’ytterbium). Ce choix d’utiliser un montage en fluorescence sature´e est
motive´ par le fait qu’il est particulie`rement dur d’obtenir des pics d’absorption. Ces
derniers ne repre´sentant que 1% du signal total, nous n’arrivions pas a` asservir le laser
dessus. Apre`s obtention du signal de fluorescence, l’asservissement est re´alise´ au moyen
d’un module Digilock 110 du constructeur Toptica. La seconde branche du faisceau est
envoye´e vers l’expe´rience au moyen d’une fibre optique apre`s avoir e´te´ pre´alablement
de´cale´e en fre´quence de -82,5MHz avec un AOM modulable en fre´quence. Le de´saccord
total du faisceau laser envoye´ vers l’expe´rience est alors ∆ = -2,5Mhz. La modulation
en fre´quence de l’AOM va nous permettre de re´aliser les bandes late´rales permettant
d’ame´liorer l’efficacite´ de capture des diffe´rents pie`ges.
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Figure 2.27 – Configuration Laser a` 555.802nm - Une fraction du faisceau laser est
envoye´e vers la cellule de spectroscopie apre`s avoir e´te´ de´cale´e de -80MHz graˆce a` un AOM
en montage simple passage. L’asservissement en fre´quence sur la transition 6s2 → 6s6p3P1
de l’isotope 174 est effectue´e graˆce a` un montage en fluorescence sature´e. L’autre partie du
faisceau est envoye´e vers l’expe´rience apre`s avoir e´te´ de´cale´e de -82.5MHz graˆce a` un AOM
modulable en fre´quence en configuration simple passage. La modulation en fre´quence permet
de cre´er les bandes late´rales. Dans cette configuration, le faisceau envoye´ vers l’expe´rience a
un de´saccord total ∆ = -2,5MHz.
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2.1.2.4 Le pie`ge magne´to-optique a` 3 dimensions
Dernie`re e´tape de la chaine de refroidissement, notre PMO-3D se caracte´rise par
un ensemble de 6 faisceaux de pie´geage polarise´s circulairement et contrepropageants
deux a` deux. Chaque faisceau a un diame`tre de 2.3cm pour une puissance lumineuse de
15mW, ce qui correspond a` environ 50Isat. La valeur du de´saccord laser est obtenue en
de´terminant le nombre maximal d’atomes pie´ge´s au sein du PMO. Pour ce faire, une
photodiode est place´e de fac¸on a` collecter la fluorescence e´mise par le nuage d’atomes
froids. Le nombre d’atomes pie´ge´s est relie´ a` la puissance optique Popt collecte´e par la
photodiode par la relation :
Popt = hν ·N ΩΓeff (2.19)
ou` hν est l’e´nergie d’un photon, Ω est l’angle solide de collection, N est le nombre
d’atomes dans le PMO et Γeff est le taux d’e´mission de chaque photon donne´ par
l’expression :
Γeff =
Γ
2
× I/Isat
1 + I/Isat + 4 (∆/Γ)
2 (2.20)
Les re´sultats sont donne´s sur la figure 2.29. On obtient un nombre d’atomes pie´-
ge´s de l’ordre de 106 atomes. Le de´saccord laser vis-a`-vis de la transition atomique
1S0 → 3P1 est optimal pour une valeur de −14 Γ environ, ce qui e´quivaut a` ∆ =
−2.5MHz. Ce de´saccord laser est donc identique a` celui du PMO-2D. Le gradient de
champ magne´tique est quant a` lui cre´e´ par une paire de bobines carre´es de dimen-
sions 160mm×160mm et comportant 64 tours de bobinage chacune. Le fil utilise´ est
en cuivre e´maille´ de diame`tre 1mm. Initialement conc¸ues pour ge´ne´rer un gradient de
1G/cm avec 100 tours de bobinage et un courant de 3A, les bobines ge´ne`rent ce gra-
dient pour un courant de 5A du fait du plus faible nombre de tours de bobinage re´alise´.
Les premiers tests de fonctionnement du PMO-3D montrent qu’un gradient de l’ordre
de 2 G.cm−1 s’ave`re ne´cessaire pour que le nombre d’atomes pie´ge´s soit optimal. Pour
ce faire, une nouvelle paire de bobines est actuellement en cours de conception.
Ce nombre de 106 atomes pie´ge´s correspond a` une densite´ de l’ordre de 109 atomes.cm−3.
A titre de comparaison, une densite´ de 1011 atomes.cm−3 est obtenue dans [Kuwamoto
et al., 1999]. Comme explique´ pre´ce´demment, notre PMO-2D n’est actuellement pas
fonctionnel du fait de l’impossibilite´ d’appliquer le gradient de champ magne´tique. Bien
que la me´lasse optique permette d’augmenter le nombre d’atomes dans la zone de pie´-
geage du PMO-3D, une fois le PMO-2D pleinement ope´rationnel, nous nous attendons
a` observer une augmentation significative de la densite´ d’atomes pie´ge´s. Un autre fac-
teur pouvant ame´liorer cette densite´ est le gradient de champ magne´tique du PMO-3D.
La valeur actuelle de 2 G.cm−1 est le maximum que nous pouvons atteindre avec la
paire de bobines actuelle. Les nouvelles bobines en cours de conception permettront
de ge´ne´rer un gradient plus important, nous permettant ainsi de mieux caracte´riser
son effet sur la densite´. Le dernier point concerne les bandes late´rales. Actuellement,
aucun des deux PMO ne fonctionnent avec des bandes late´rales. Leur ajout va per-
mettre d’augmenter les classes de vitesses qui peuvent eˆtre capture´es, ame´liorant ainsi
la densite´ d’atomes pie´ge´s.
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Figure 2.28 – Nombre d’atomes capture´s dans le PMO-3D en fonction du
de´saccord des faisceaux de pie´geage. La valeur optimale est obtenue pour un
de´saccord ∆ = −14Γ.
Figure 2.29 – Image du nuage d’atomes pie´ge´s dans le PMO-3D. Le nombre
d’atomes est estime´ a` 1.5× 106.
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2.2 Excitation Rydberg de l’atome d’ytterbium
2.2.1 Sche´mas d’excitation Rydberg
Nous pre´sentons dans cette partie le proce´de´ expe´rimental utilise´ pour exciter dans
des e´tats de Rydberg les atomes confine´s dans le PMO-3D. Pour ce faire, nous uti-
lisons un laser accordable en fre´quence que nous envoyons directement sur le PMO-
3D. L’accordabilite´ du laser va nous permettre d’exciter toute une gamme d’e´tats de
Rydberg. Nous avons a` notre disposition plusieurs voies d’excitation qui, en fonction
du nombre de photons qu’elles utilisent, vont nous permettre de choisir de cre´er des
e´tats de Rydberg pairs ou impairs. A partir de l’e´tat fondamental 6s2 et en ve´rifiant
∆l = 1 (excitation en champ e´lectrique nul), un processus d’excitation a` deux pho-
tons permettra de cre´er les e´tats de Rydberg 6sns et 6snd (e´tant donne´ que le second
e´lectron sera toujours dans l’e´tat 6s, nous l’ignorerons par la suite ; l’e´tat fondamental
devient alors 6s et non 6s2 et les e´tats de Rydberg seront labellise´s nl au lieu de 6snl).
Une voie d’excitation a` 3 photons permettra quant a` elle d’exciter les e´tats np et nf .
Le laser utilise´ est un Titane-Saphir avec cavite´ de doublage de la marque M-Squared.
Permettant une plage d’accordabilite´ allant de 394 a` 400nm apre`s doublage, il de´livre
une puissance de sortie re´elle de 2.2W de lumie`re bleue. Le laser de pompe offre une
puissance de pompe maximale de 15W, ce qui permet d’avoir en sortie du Ti-Sa une
puissance de 5W focalise´e a` 200µm. La cavite´ de doublage est une cavite´ en papillon.
En ce qui concerne la de´tection des atomes de Rydberg, nous avons a` notre disposition
deux proce´de´s distincts que nous pre´sentons ici de manie`re succincte (la pre´sentation
de´taille´e de ces techniques est effectue´e dans la section 2.3). Le premier, fre´quemment
utilise´, est une de´tection par temps de vol (TOF - Time Of Flight) associe´e a` une
ionisation par champ e´lectrique : les atomes sont ionise´s en utilisant un syste`me d’e´lec-
trodes haute-tensions et acce´le´re´s vers un de´tecteur MCP qui permet de re´aliser une
figure de TOF. Le second proce´de´, totalement novateur, consiste a` proce´der a` l’imagerie
non-destructive des atomes de Rydberg d’ytterbium. En tirant partie de la pre´sence du
second e´lectron actif, il est possible d’exciter le coeur ionique des atomes de Rydberg et
ainsi obtenir leur distribution spatiale. Une attention particulie`re sera donc porte´e sur
l’e´tude de la gamme de parame`tres pour lesquels cette imagerie sera efficace (valeurs
de n, l, densite´s, etc.)
Nous repre´sentons sur la figure 2.30 l’ensemble des voies d’excitation possibles a` par-
tir de l’e´tat fondamental 6s. Elles se re´partissent en deux cate´gories distinctes : les
premie`res regroupant les e´tats de Rydberg accessibles en utilisant un Ti-Sa double´ en
fre´quence et les secondes regroupant ceux accessibles en utilisant un Ti-Sa. Nous allons
maintenant de´tailler chacune de ces voies d’excitations.
La premie`re cate´gorie regroupe un ensemble de trois voies d’excitations. Nous avons
tout d’abord le processus a` deux photons
6s 1S0 → 6p 1P1 → nl (2.21)
permettant de cre´er les e´tats de Rydberg s et d, et qui sera le processus que nous
allons majoritairement utiliser car il ne ne´cessite qu’un laser supple´mentaire. Le premier
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photon correspond en effet a` la transition a` λ0 = 398,911nm (de pulsation associe´e
ω0) utilise´e dans le ralentisseur Zeeman. Pour ce faire, nous allons utiliser le faisceau
provenant du laser de ralentissement maˆıtre/esclave a` la fre´quence ωL = ω0 − | δL|
ou` | δL| = 500MHz et dont nous pre´le`verons une partie. Cette fraction pre´leve´e sera
envoye´e dans un AOM de fre´quence 250MHz en montage double passage afin de ramener
la fre´quence du faisceau a` re´sonance avec la transition atomique. L’utilite´ d’un tel AOM
vient de la ne´cessite´ de devoir pulser notre excitation Rydberg afin de ne pas perturber
le PMO. Le second photon re´alisant la transition 1P1 → nl avec n ∈ [24; 100] provient
du laser Ti-Sa double´ en fre´quence dont on fera varier la longueur d’onde entre 394 et
400nm.
La seconde voie d’excitation est le processus a` trois photons 6s 1S0 → 5d 1D2 → nl
permettant de cre´er les e´tats de Rydberg p et f . La premie`re transition 6s 1S0 → 5d 1D2
s’effectue en deux photons de longueur d’onde λ = 722,04nm via un niveau virtuel.
L’inte´reˆt de cette transition re´side dans la grande dure´e de vie du niveau 5d 1D2 qui
permet de faire de la spectroscopie tre`s haute re´solution. Cependant, le passage par
deux photons ne´cessite beaucoup de puissance laser en plus de la forte puissance de´ja`
requise pour l’excitation Rydberg. C’est pour cette raison que cette voie d’excitation
n’est pas la voie pre´fe´rentielle. La seconde transition 5d 1D2 → nl quant a` elle est
effectue´e par le Ti-Sa double´ en fre´quence dont la longueur d’onde sera varie´e sur la
plage 439-447nm. Seuls les e´tats singulets seront accessibles car l’e´tat 5d 1D2 est tre`s
peu intercombine´ (≪ 1%).
La troisie`me et dernie`re voie d’excitation de cette cate´gorie est e´galement un processus a`
trois photons. Le premier photon est celui de la transition d’intercombinaison 6s 1S0 →
6p 3P1 du PMO-3D a` λ = 555,802nm. Le deuxie`me photon re´alise la transition 6p
3P1 →
5d 3D2 a` 1479,303nm. Cette transition requie`re une puissance laser mode´re´e (de l’ordre
de 10mW environ) et des diodes laser existent a` cette longueur d’onde. L’e´tat 5d 3D2
est e´galement inte´ressant pour de la spectroscopie de par sa longue dure´e de vie. Le
dernier effectue la transition 5d 3D2 → nl vers les e´tats triplets avec le Ti-Sa double´
dont la longueur d’onde doit eˆtre varie´e entre 389 et 395nm. La ne´cessite´ de deux lasers
supple´mentaires fait que cette voie d’excitation n’a pas e´te´ choisi.
La deuxie`me cate´gorie de voies d’excitation regroupe donc les me´canismes utilisant
un Ti-Sa comme source du dernier photon. Ils sont au nombre de quatre. Les deux
premiers, tre`s similaires, sont les processus a` trois photons suivants :
6s 1S0 → 6p 3P1 → 6d 3,1D2 → nl (2.22)
Le premier photon, commun aux deux, est celui de la transition d’intercombinaison
6s 1S0 → 6p 3P1 du PMO-3D a` λ = 555,802nm. Le troisie`me photon obtenu graˆce a`
un laser Ti-Sa permet d’atteindre les e´tats de Rydberg. La diffe´rence re´side donc dans
le second photon. La transition 6p 3P1 → 6d 1D2 est rendue possible car les e´tats 6d
sont intercombine´s a` hauteur de 14%. Elle va donc majoritairement exciter les e´tats
singulets mais arrivera a` cre´er les e´tats triplets. De meˆme, la transition 6p 3P1 → 6d 3D2
permet d’exciter les e´tats triplets tout en autorisant la cre´ation d’e´tats singulets. D’un
point de vue spectroscopique, une seule des deux voies d’excitation est donc suffisante.
En revanche pour les expe´riences Rydberg ne´cessitant une grande densite´ d’atomes, il
pourra eˆtre inte´ressant a` terme d’avoir les deux voies d’excitation simultane´ment.
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Le dernier sche´ma d’excitation, plus exotique, utilise quatre photons pour re´aliser les
transitions successives suivantes : 6s 1S0 → 6p 3P1 → 5d 3D2 → 7p 3P1 → nl. Le
nombre important de laser requit pour cre´er les meˆmes e´tats qu’avec une excitation a`
deux photons rend ce sche´ma peu attrayant.
Le tableau suivant re´sume les deux principaux me´canismes d’excitation Rydberg que
nous allons utiliser :
Voies Nombre de Etats Rydberg Multiplicite´
d’excitation photons accessibles de spin
6s 1S0 → 6p 1P1 → nl 2 s et d 1S et 1D
6s 1S0 → 6p 3P1 → 6d 3,1D2 → nl 3 p et f 3,1P et 3,1F
Tableau 2.5 – Voies d’excitation Rydberg d’inte´reˆt pour l’ytterbium.
Avec ces deux sche´mas d’excitation, nous allons eˆtre en mesure de pouvoir cre´er une
grande varie´te´ d’e´tats de nombre quantique orbital diffe´rent. Le principal inte´reˆt de ces
deux me´canismes re´side dans le fait qu’ils utilisent comme premier photon les transi-
tions utilise´es soit dans le ralentisseur Zeeman soit dans le PMO-3D, nous affranchissant
ainsi de l’achat de lasers supple´mentaires, tout en utilisant une longueur d’onde par-
ticulie`rement commode pour le deuxie`me photon du second me´canisme 3P1 → 6d 1D2
(453,114nm, accessible avec un laser DL-SHG-pro de chez Toptica par exemple).
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Figure 2.30 – Ensemble des voies d’excitation Rydberg a` 2 ou 3 photons.
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2.2.2 Re´sultats
Nous pre´sentons dans cette partie le premier signal d’excitation Rydberg obtenu
tre`s re´cemment par l’e´quipe. Le processus d’excitation utilise´ est le sche´ma a` 2 photons
suivant :
6s 1S0 → 6p 1P1 → ns 1S0 (2.23)
ou` le laser cre´ant le premier photon est de´cale´ de -100MHz par rapport au niveau 6p 1P1
et ou` le dernier photon est obtenu graˆce au laser Ti-Sa double´ en fre´quence. Il s’agit
donc d’une excitation a` deux photons via un niveau virtuel. Le niveau vise´ est l’e´tat
de Rydberg 50s 1S0.
La de´tection se fait par ionisation des atomes de Rydberg par application d’un champ
e´lectrique, les ions re´sultants e´tant alors acce´le´re´s vers le MCP (voir la pre´sentation
du syste`me de de´tection dans la section §2.3). Le signal obtenu est ensuite amplifie´
et analyse´. La tension applique´e sur les e´lectrodes est de +1kV, ce qui e´quivaut a` un
champ d’ionisation de 250V/cm au niveau des atomes.
La se´quence expe´rimentale se compose d’une part de l’excitation Rydberg de 100µs 1
dont on balaie la fre´quence autour de la fre´quence de re´sonance, puis de l’application
du champ d’ionisation durant 1ms. Les re´sultats obtenus sont donne´s sur la figure 2.31.
Figure 2.31 – Signal Rydberg du niveau 50s 1S0. La re´sonance obtenue a ainsi lieu pour
une longueur d’onde apre`s doublage valant λ = 394.90773 nm. L’e´tat 50s 1S0 est donc situe´
a` une e´nergie valant 50390.597cm−1.
1. Au moment de cette mesure, la puissance laser pour l’excitation Rydberg e´tait limite´e a` environ
15mW, d’ou` la ne´cessite´ de re´aliser une excitation de tre`s longue dure´e. A terme, la puissance lumineuse
disponible sera supe´rieure a` 1.5W.
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On note la pre´sence de deux pics. Le pic principal provient d’atomes excite´s dans
l’e´tat 6p 1P1 malgre´ le de´saccord de -100MHz du premier photon d’excitation. La fre´-
quence d’excitation vers l’e´tat 50s 1S0 va donc eˆtre de´cale´e de +100MHz par rapport au
processus a` deux photons via le niveau virtuel. Le second pic d’excitation Rydberg cor-
respond lui au processus d’excitation via le niveau virtuel. Sur la figure expe´rimentale,
l’e´cart mesure´ entre les deux pics est de 130MHz.
La valeur de la longueur d’onde obtenue pour la re´sonance correspond a` un e´tat 50s 1S0
situe´ a` une e´nergie de 50390.597cm−1. Dans l’article [Xu et al., 1994], ce niveau est
donne´ a` une e´nergie de 50390.69cm−1 avec une incertitude de 0.12cm−1 provenant du
fait que la spectroscopie a e´te´ re´alise´e par microonde. Cette spectroscopie par microonde
ne´cessite en effet une re´fe´rence qui, dans leur cas provient de [Aymar et al., 1980] ou`
l’incertitude des mesures effectue´e a` l’e´poque vaut 0.12cm−1, avec une limite d’ionisa-
tion des se´ries de Rydberg 6snℓ valant I6s = 50433.2cm
−1. Or dans l’article [Aymar
et al., 1984], une valeur de cette limite d’ionisation re´vise´e a` I6s = 50433.08cm
−1 est
propose´e. Avec cette nouvelle valeur, l’e´tat 50s 1S0 mesure´ par [Xu et al., 1994] se situe
a` une e´nergie de 50390.57cm−1. Nous obtenons donc un e´cart de 0.027cm−1 avec cette
valeur, e´cart qui est dans la plage d’incertitude de leur mesure.
Les re´sultats que nous pre´sentons ici sont les tous premiers signaux obtenus, les
incertitudes expe´rimentales sont donc potentiellement importantes. En effet, la nullite´
du champ e´lectrique au niveau du volume d’excitation Rydberg n’a pas e´te´ ve´rife´e, et
une de´rive des mesures de 0.1pm a e´te´ constate´e apre`s recalibrage du lambdame`tre.
Une fois tous les parame`tres expe´rimentaux optimise´s afin de pouvoir minimiser les
incertitudes de mesures, nous serons en mesure d’effectuer une spectroscopie comple`te
des se´ries de Rydberg 6snℓ et de proposer une nouvelle valeur de la limite d’ionisation
I6s.
2.3 Vers la manipulation optique des atomes de
Rydberg d’ytterbium
Dans cette dernie`re section du chapitre 2, nous allons pre´senter les dispositifs d’e´lec-
trodes et de lentilles sous-vide qui vont permettre de re´aliser la manipulation et la
de´tection des atomes de Rydberg d’ytterbium. Ces dispositifs sont donc au coeur des
expe´riences visant a` tirer partie de la pre´sence du second e´lectron actif de l’ytterbium.
Nous commencerons par pre´senter le dispositif d’e´lectrodes qui permet de re´aliser des
excitations en champ e´lectrique, notamment pour la cre´ation d’e´tats de Rydberg de
grand moment cine´tique orbital ℓ permettant l’excitation du coeur isole´ Yb+, mais
e´galement de re´aliser une de´tection par ionisation se´lective des atomes de Rydberg.
Nous pre´senterons ensuite le syste`me de lentilles sous-vide qui, combine´e a` l’excitation
du coeur isole´, permet de re´aliser une imagerie non-destructive des atomes de Rydberg
d’ytterbium.
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2.3.1 Excitations en champ e´lectrique et de´tection par ionisa-
tion : syste`me d’e´lectrodes sous vide
Nous pre´sentons dans cette partie le de´veloppement d’un e´le´ment fondamental de
l’expe´rience, a` savoir le syste`me d’excitation et de de´tection des atomes de Rydberg par
champ e´lectrique. L’enjeu a e´te´ de concevoir un dispositif non seulement capable de pro-
ce´der a` une de´tection par se´lectivite´ des e´tats de Rydberg mais e´galement de pouvoir
controˆler parfaitement les champs e´lectriques au niveau du volume d’excitation ato-
mique. Cela concerne aussi bien l’homoge´ne´ite´ des lignes de champ afin de s’affranchir
d’une de´pendance spatiale de la de´tection ou lors d’excitations en champ e´lectrique
pour l’e´tude de re´sonances de type Fo¨rster ou la cre´ation d’e´tats de grand moment
cine´tique orbital ℓ graˆce a` la me´thode du Stark switching. Ce dispositif doit e´gale-
ment permettre la compensation des champs e´lectriques parasites pouvant conduire
a` de fortes perturbations du nuage atomique. Nous allons tout d’abord commencer
par revenir sur le comportement des atomes de Rydberg en champ e´lectrique ce qui
nous permettra de mettre en avant les points cruciaux dont nous devrons tenir compte
pour la conception du syste`me de de´tection. S’en suivra la pre´sentation de la solution
technique retenue.
L’e´lectron Rydberg e´tant peu lie´ au coeur ionique, il est donc tre`s facile de l’ioniser en
appliquant un champ e´lectrique. Ce champ d’ionisation varie, en u.a. , selon la loi :
Ei =
1
16n⋆ 4
(2.24)
Cette de´pendance du champ vis-a`-vis du nombre quantique principal effectif n∗ va
permettre une se´lectivite´ des e´tats de Rydberg en fonction de leur e´tat interne : les
e´tats fortement excite´s requerront un faible champ d’ionisation et vice-versa. Ainsi,
en appliquant un champ e´lectrique sous forme d’une rampe croissante, nous pourrons
ioniser en premier les e´tats les plus excite´s puis progressivement les e´tats posse´dant une
e´nergie moindre. Les ions re´sultants de cette ionisation par champ sont guide´s vers un
de´tecteur de particules charge´es, un MCP dans notre cas. Nous proce´dons ainsi a` une
de´tection par temps de vol (dite TOF - Time Of Flight).
Cependant, du fait de leur tre`s grande polarisabilite´ (∝ n∗ 7), les atomes de Rydberg
sont extreˆmement sensibles aux champs e´lectriques. Ainsi, la pre´sence de champs para-
sites dans le syste`me (accumulation de particules charge´es sur une surface par exemple)
ou des inhomoge´ne´ite´s des lignes du champ d’ionisation vont induire un effet Stark im-
portant et il en re´sultera une perturbation de l’e´tat interne de l’atome (une variation
du champ e´lectrique de 0,01V.cm−1 peut facilement modifier l’e´nergie d’un e´tat de
Rydberg de 10MHz). En d’autres termes, une variation du champ e´lectrique au sein du
volume d’excitation va conduire a` une de´pendance en position de l’e´nergie des atomes,
ce qui n’est pas souhaitable lors des excitations en champ e´lectrique notamment. Il est
donc primordial de s’affranchir de ces facteurs pre´judiciables.
Notre point de de´part quant a` la conception de ce syste`me d’ionisation par champ
e´lectrique (i.e un ensemble d’e´lectrodes) a e´te´ de faire le bilan du syste`me existant dans
l’autre expe´rience de l’e´quipe. Nous allons brie`vement le pre´senter et invitons le lecteur
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de´sireux d’avoir une e´tude approfondie de ce syste`me de consulter la re´fe´rence [Huillery,
2013].
Figure 2.32 – Syste`me de de´tection de l’expe´rience Ce´sium. A partir d’un PMO-
3D on proce`de a` l’excitation Rydberg. Le champ d’ionisation est applique´ sur les
deux e´lectrodes les plus en retrait (repre´sente´es a` droite sur le sche´ma). L’e´lectrode
imme´diatement a` gauche du PMO sert a` la cre´ation du champ Fo¨rster pour l’ex-
citation en champ e´lectrique. La dernie`re e´lectrode, situe´e le plus a` gauche sur le
sche´ma, sert a` compenser les courbures de champ re´sultant d’un fort effet de lentille
e´lectrostatique lors de l’ionisation.
Repre´sente´ sur la figure 2.32, le syste`me de de´tection de l’expe´rience Ce´sium se compose
de plusieurs e´le´ments. Il y a tout d’abord deux e´lectrodes situe´es de part et d’autre
du PMO-3D, la` ou` se trouve le volume d’excitation Rydberg. Ces deux e´lectrodes se
pre´sentent sous la forme de grilles rectangulaires de section 60×130mm2, de 80µm
d’e´paisseur et espace´es de 18.5mm. Elles ont un double emploi : re´aliser une excitation
Rydberg en champ e´lectrique et effectuer la rampe d’ionisation. Afin de proce´der a` la
de´tection des atomes de Rydberg, deux des grilles sont perce´es en leur centre permettant
ainsi aux ions de pouvoir transiter jusqu’au de´tecteur en e´vitant la perte correspondant
au facteur de transmission de chaque grille de 80%. Le dernier e´le´ment est le de´tecteur
d’ions, a` savoir un MCP (on note e´galement sur le sche´ma la pre´sence d’une quatrie`me
grille situe´e tout a` droite ; e´tant connecte´e a` la masse et e´tant totalement e´crante´e
par la grille voisine, elle ne joue aucune roˆle dans le dispositif). A noter e´galement la
pre´sence de 6 e´lectrodes de compensation de champ e´lectrique qui ne figurent pas sur
le sche´ma 2.32 et situe´es autours du PMO-3D.
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Une telle configuration pre´sente deux inconve´nients majeurs. Le premier concerne les
trous au centre des grilles. Ils vont conduire a` la cre´ation d’inhomoge´ne´ite´s de champ
importantes dans la zone d’excitation Rydberg. Il est cependant possible de re´duire ces
inhomoge´ne´ite´s en appliquant un ratio de 1,6 entre le potentiel applique´ sur la troisie`me
grille et celui applique´ sur les deux premie`res, mais cela contraint assez fortement le
choix des potentiels e´lectriques utilisables dans le syste`me. Le second inconve´nient est
que l’utilisation de grilles comme e´lectrodes conduit a` encombrement spatial important,
limitant ainsi les acce`s optiques disponibles. Or un de nos impe´ratif dans le de´veloppe-
ment de l’expe´rience est de s’assurer d’avoir le maximum d’acce`s optique a` disposition
afin de pouvoir anticiper au mieux les e´volutions futures de l’expe´rience. En effet, dans
l’expe´rience ce´sium, quatre des six faisceaux du PMO-3D passent a` travers les grilles.
On observe re´gulie`rement que le PMO-3D n’a pas une densite´ homoge`ne, probable-
ment due aux interfe´rences que cela induit. De plus, lors de la mise en place d’un pie`ge
dipolaire, il est difficile de passer correctement entre les mailles des diffe´rentes grilles.
Notre cahier des charges e´tait donc le suivant :
– Garantir le champ d’ionisation le plus homoge`ne possible dans la zone d’excitation
Rydberg
– Compenser au maximum les champs re´siduels parasites
– Limiter l’encombrement spatial pour offrir le plus d’acce`s optiques possibles
Partant de ce constat, nous avons de´cide´ de nous inspirer du de´tecteur a` atomes de
Rydberg de´veloppe´ dans l’e´quipe du Professeur Matthias Weidemu¨ller de l’Universite´
d’Heidelberg [Muller, 2010]. Base´ sur un ensemble d’e´lectrodes circulaires et non de
grilles, ce syste`me comporte nombre d’avantages. Le premier est qu’en optant pour
des e´lectrodes a` ge´ome´trie circulaire on respecte la syme´trie naturelle de l’enceinte a`
vide qui est souvent de forme cylindrique. Cela va favoriser une meilleure homoge´ne´ite´
des lignes de champ comme nous le verrons par la suite. Le second avantage est le
relativement faible encombrement spatial de ce type d’e´lectrodes, permettant ainsi de
pre´server au maximum les diffe´rents acce`s optiques. Le troisie`me et dernier avantage
concerne la pre´cision de placement de l’ensemble. En concevant le syste`me de de´tection
de manie`re a` ce qu’il soit solidaire des brides situe´es de part et d’autre de l’enceinte, on
s’assure un placement optimal des e´lectrodes, avec une pre´cision de l’ordre de quelques
centaines de microns. Il n’y aura donc pas besoin d’ajustements ulte´rieurs de leur
position, qui auraient implique´s de devoir casser le vide et de´monter inte´gralement
l’enceinte, proce´dure extreˆmement couˆteuse en temps et pre´sentant des risques pour
l’ensemble du syste`me.
Notre syste`me de de´tection se compose d’un total de 20 e´lectrodes dont 8 servent a` la
compensation des champs e´lectriques dans le syste`me et 12 sont de´die´es a` l’excitation
en champ et a` l’ionisation des atomes de Rydberg. Permettant de de´tecter de manie`re
simultane´e les ions et les e´lectrons issus du processus d’ionisation, il s’agit d’un syste`me
d’e´lectrodes totalement syme´trique par rapport a` la zone d’excitation Rydberg qui se
trouve au centre de l’enceinte (les ions e´tant acce´le´re´s et de´tecte´s dans une direction
donne´e et les e´lectrons dans la direction oppose´e). L’ensemble peut donc se de´composer
en deux parties identiques compose´es chacune de 4 e´lectrodes de compensation et de 6
e´lectrodes d’ionisation. Nous repre´sentons une de ces parties sur la figure 2.33.
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Figure 2.33 – Repre´sentation sche´matique du syste`me de de´tection. Il se compose d’une
part d’un cylindre dit « d’ionisation », e´le´ment central dans le processus de de´tection des
atomes sur lequel on va venir appliquer des tensions allant jusqu’a` 10kV. Il va e´galement
servir de guide aux particules ionise´es. Nous avons ensuite un ensemble de quatre e´lectrodes
d’ionisation circulaires qui viennent comple´ter le cylindre afin de ge´ne´rer les lignes de champ
e´lectriques approprie´es a` l’ionisation des atomes de Rydberg. L’ensemble de´die´ a` l’ionisation
est comple´te´ par un second cylindre qui fait office de lentille e´lectrostatique. En ajustant le
ratio entre les potentiels applique´s sur les deux cylindres, nous allons pouvoir influer sur les
trajectoires des particules re´sultantes de l’ionisation des atomes de Rydberg et ainsi cre´er un
effet de grossissement sur la distribution de charges image´e sur l’e´cran phosphore du MCP.
Le dernier e´le´ment est un ensemble de quatre e´lectrodes de compensation dont la fonction est
de venir compenser les e´ventuels champs re´siduels parasites pre´sents dans le syste`me avant
la ionisation.
Le premier e´le´ment est un cylindre dit « d’ionisation » sur lequel on pourra appliquer
des tensions allant jusqu’a` 10kV. E´tant situe´ au plus pre`s des atomes (environ 20mm
en fonction de la position de la zone d’excitation Rydberg) c’est lui qui cre´era la plus
grosse part du champ responsable de l’excitation ou de l’ionisation des atomes. Il servira
e´galement a` guider les particules ionise´es vers le de´tecteur. Cependant, de part ses
faibles dimensions (la partie infe´rieure du cylindre a un diame`tre de 12mm), les lignes
e´quipotentielles de champ re´sultantes vont eˆtre relativement inhomoge`nes au niveau du
centre de la chambre (comme on peut le voir sur l’image de gauche de la figure 2.34).
Bien que cette situation ne soit pas favorable a` une de´tection base´e sur la se´lectivite´ des
e´tats de Rydberg comme explique´e pre´ce´demment, elle pre´sente ne´anmoins un avantage
concernant l’imagerie des atomes de Rydberg (figure 2.34 , image de droite) : le profil
courbe´ des lignes de champ conduit naturellement les particules a` s’e´loigner les unes
des autres contribuant a` un grossissement de la distribution spatiale sur le de´tecteur
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(grossissement d’un facteur 6 dans le cas pre´sent).
Afin de ge´ne´rer les lignes de champ les plus homoge`nes possibles au centre de la
chambre, nous avons adjoint a` ce cylindre un ensemble de 4 e´lectrodes d’ionisation
circulaires formant un anneau de diame`tre 100mm sur lesquelles nous allons e´galement
pouvoir appliquer des tensions allant jusqu’a` 10kV. Le roˆle de ces e´lectrodes situe´es
a` longue distance du centre de l’enceinte est donc de venir harmoniser le profil des
lignes de champ au niveau de la zone d’excitation Rydberg. Le fait de disposer de
quatre e´lectrodes et non d’un unique anneau va e´galement permettre de pouvoir cre´er
des champs e´lectriques selon diffe´rentes directions en appliquant des tensions diffe´rentes
sur chacune des e´lectrodes. Cette possibilite´ offerte par le dispositif expe´rimental pourra
notamment eˆtre utilise´e lors de la cre´ation des champs d’excitation Fo¨rster. Le re´sultat
des simulations lorsqu’on applique de manie`re conjointe 10kV au cylindre et a` ces 4
e´le´ctrodes est un grossissement d’un facteur 2,5, qui est donc sensiblement infe´rieur au
cas du cylindre seul.
Dans le but de controˆler au mieux le facteur de grossissement en e´vitant de devoir
modifier l’homoge´ne´ite´ des lignes de champ au centre de la chambre, nous avons ajoute´
un second cylindre apre`s le cylindre d’ionisation. Cet e´le´ment supple´mentaire va faire
office de lentille e´lectrostatique. En ajustant le ratio entre les potentiels applique´s sur les
deux cylindres, nous allons pouvoir influer sur les trajectoires des particules re´sultantes
de l’ionisation des atomes de Rydberg et ainsi cre´er un effet de grossissement sur la
distribution de charges image´e sur l’e´cran phosphore du MCP.
La compensation des champs e´lectriques est quant a` elle effectue´e au moyen de quatre
petites e´lectrodes situe´es autour du cylindre d’ionisation.
Figure 2.34 – Simulations nume´rique du profil des lignes de champ e´lectrique re´alise´es
avec le logiciel SIMION 8.0. L’image de gauche montre les lignes ge´ne´re´es lorsque l’on ap-
plique une tension de 10kV au cylindre d’ionisation. On observe que ces lignes ont un profil
relativement courbe´ au niveau du centre de l’enceinte. Le champ e´lectrique ge´ne´re´ au centre
de la chambre est de 940V/cm. La figure de droite est une simulation de temps de vol de par-
ticules a` partir de la configuration pre´ce´dente (la tension applique´e au MCP est de -1800V).
On observe une divergence naturelle du jet qui va suivre le profil des lignes de champ. Cette
divergence conduit a` un effet de grossissement de la distribution spatiale des particules au
niveau du de´tecteur. Il convient de pre´ciser que cette divergence ne re´sulte pas d’une amplifi-
cation de l’explosion coulombienne du faisceau ionique. En effet, les simulations en l’absence
ou en pre´sence de re´pulsion coulombienne conduisent aux meˆmes re´sultats. Dans cette confi-
guration le grossissement est d’un facteur 6 par rapport a` la taille initiale de la distribution
de particules.
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Ce syste`me de de´tection offre deux configurations de fonctionnement distinctes. La
premie`re est celle que nous avons pre´sente´ jusque la`, a` savoir que le champ e´lectrique
d’ionisation n’est cre´e´ qu’avec une seule moitie´ du syste`me d’e´lectrodes (i.e par un
cylindre et quatre e´lectrodes d’ionisation). L’autre moitie´ e´tant dans ce cas laisse´e a` la
masse. Cette configuration ge´ne`re des lignes de champs relativement homoge`nes et offre
une grande liberte´ concernant le facteur de grossissement. En appliquant une tension
de 10kV sur chacune des cinq e´lectrodes, on ge´ne`re un champ e´lectrique valant au
maximum 1466V/cm au centre de l’enceinte. Ce champ va nous permettre de ioniser
des atomes de niveaux d’e´nergie a` partir de n = 26.
La seconde configuration possible est un mode de fonctionnement anti-syme´trique du
syste`me de de´tection : on appliquera sur la seconde moitie´ des e´lectrodes l’oppose´
des tensions applique´es sur l’ensemble des premie`res. Cette configuration pre´sente un
double avantage par rapport a` la pre´ce´dente. Le premier concerne l’homoge´ne´ite´ des
lignes de champ e´lectrique qui sera bien meilleure. En effet, les e´quipotentielles cre´e´es
par les premie`res e´lectrodes vont se repousser avec celles cre´e´es par les secondes condui-
sant a` des profils rectilignes entre eux au centre de l’enceinte (voir figure 2.35).
Figure 2.35 – Simulation nume´rique du profil des lignes de champ e´lectrique
dans le cas d’une configuration anti-syme´trique. L’ensemble des e´lectrodes de
la partie infe´rieure sont a` un potentiel de +10kV alors que celles de la partie
supe´rieure sont a` un potentiel de -10kV. Il en re´sulte une tre`s grande homoge´-
ne´ite´ des lignes de champ au centre de l’enceinte, avec un champ maximum au
centre de l’enceinte valant 2934V/cm.
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Le second avantage est que l’intensite´ du champ e´lectrique re´sultante sera bien supe´-
rieure a` celle du cas pre´ce´dent. Avec une valeur maximale de 2934V/cm nous allons
pouvoir ioniser des atomes de Rydberg a` partir de n = 23. En revanche, un tel mode
de fonctionnement va re´duire significativement l’effet de la lentille e´lectrostatique. Le
puits de potentiel cre´e´ par cette configuration anti-syme´trique sera si profond que les
particules vont eˆtre e´norme´ment acce´le´re´es vers le de´tecteur. Ainsi, leur vitesse tre`s
e´leve´e fera en sorte qu’elles ne vont quasiment pas ressentir l’effet de la lentille e´lectro-
statique. Cette configuration n’est donc pas adapte´e a` une de´tection qui ne´cessite un
fort facteur de grossissement.
On pre´sente sur la figure 2.36 la version finale du syste`me de de´tection. Toutes les
e´lectrodes sont re´alise´es en acier inoxydable. Les e´le´ments me´talliques a` la masse faisant
office de structure sont quant a` eux en aluminium. Un des points cruciaux de ce syste`me
est de pouvoir permettre l’alimentation des e´lectrodes tout en e´vitant les arcs e´lectriques
susceptibles de se former entre deux parties me´talliques de potentiels diffe´rents (aux
niveaux de vide auxquels nous ope´rons, les tensions de claquage sont de l’ordre de
10kV/mm). Un soin tout particulier a donc e´te´ porte´ sur la manie`re de guider le plus
proprement possible les fils d’alimentation des e´lectrodes lors de la conception et de
l’assemblage de l’ensemble. Ces fils ge´ne´rant des perturbations dans l’homoge´ne´ite´ des
lignes de champ au centre de l’enceinte, de grands e´le´ments me´talliques a` la masse ont
e´te´ installe´ afin de les e´cranter au mieux vis-a`-vis du nuage atomique Les diffe´rents
e´le´ments sont assemble´s entre eux au moyen de pie`ces de ce´ramique. L’ensemble des
pie`ces qui composent le syste`me ont e´te´ e´vide´es au maximum afin d’e´viter la formation
de poches d’air qui pourraient entraˆıner un processus de de´gazage sur le tre`s long terme
et donc venir nuire a` la qualite´ du vide dans la chambre. Un syste`me de fixations a e´te´
de´veloppe´ afin de venir monter les e´lectrodes directement sur les brides de l’enceinte. En
e´tant solidaires des brides, l’alignement des e´lectrodes vis-a`-vis du centre de l’enceinte
est ainsi garanti a` quelques centaines de microns pre`s(figure 2.37). Sur la figure 2.38
on montre le syste`me complet une fois l’assemblage des diffe´rents e´le´ments termine´.
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Figure 2.36 – Repre´sentation de la version finale du syste`me de de´tection. (A) - Cylindre
d’ionisation. (B) - E´lectrodes d’ionisation. (C) - Lentille e´lectrostatique. (E) - Syste`me de
fixations sur les brides externes. (F) - Plaque me´tallique a` la masse permettant de masquer
les perturbations de champ ge´ne´re´es par les fils d’alimentation des e´lectrodes vis-a`-vis du
centre de l’enceinte. (G) - Plaque me´tallique de support de l’ensemble des e´lectrodes. Cette
plaque posse`de de larges ouvertures permettant le passage des diffe´rents faisceaux lasers. En
orange, les ce´ramiques permettant d’isoler les diffe´rentes e´lectrodes entre elles.
Figure 2.37 – Syste`me d’e´lectrodes monte´ sur bride. Ce type de configuration
permet un alignement des e´lectrodes par rapport au centre de l’enceinte de
l’ordre de quelques centaines de microns. (A) - Cylindre d’ionisation. (B) -
E´lectrodes d’ionisation. (D) - E´lectrodes de compensation.
2.3 Vers la manipulation optique des atomes de Rydberg d’ytterbium 105
Figure 2.38 – Syste`me d’e´lectrodes apre`s usinage et assemblage.
2.3.2 Imagerie des atomes de Rydberg
Un des attraits majeur d’utiliser un atome tel que l’ytterbium est d’avoir a` notre
disposition deux e´lectrons actifs. Le premier va servir a` pre´parer l’atome dans un e´tat
de Rydberg et le second va nous permettre d’agir optiquement directement sur l’atome
de Rydberg, chose non permise dans le cas d’un atome a` un seul e´lectron actifs. En
effet, lorsqu’un atome alcalin est excite´ dans un e´tat de Rydberg, il n’existe alors plus
de transition optique permettant de manipuler l’atome. Le seul moyen d’interagir avec
l’atome de Rydberg est de proce´der a` une mesure destructive de l’e´chantillon, a` savoir
proce´der a` l’ionisation de l’atome pour ensuite de´tecter l’ion re´sultant par une mesure
de temps de vol ou observer la distribution spatiale a` deux dimensions du faisceau
ionique sur l’e´cran phosphore d’un MCP par exemple. L’utilisation d’atomes a` deux
e´lectrons actifs offre donc des perspectives nouvelles en terme d’imagerie en temps re´el
des atomes de Rydberg par manipulation optique.
Lorsqu’un atome d’ytterbium est excite´ dans un e´tat de Rydberg, le syste`me ato-
mique peut eˆtre assimile´ a` un e´lectron orbitant autour du coeur ionique Yb+. Vouloir
manipuler optiquement l’atome de Rydberg revient donc a` vouloir interagir avec l’ion
Yb+ graˆce a` la technique de l’excitation du coeur isole´ pre´sente´e dans le chapitre 1. Nous
repre´sentons sur la figure 2.39 les transitions optiques utilise´es pour la manipulation
optique de cet ion. Il y a tout d’abord la transition 6s 2S1/2 → 6p 2P1/2, transition forte
e´quivalente de la transition 6s2 1S0 → 6s 6p 1P1 de l’atome neutre et habituellement
utilise´e pour le pie´geage de l’ion. Dans notre cas, elle nous servira de transition pour
l’imagerie des atomes de Rydberg. Cette transition n’e´tant pas parfaitement ferme´e
(coefficient de branchement 99.5% [Olmschenk et al., 2007]), une de´croissance spon-
tane´e vers le niveau 5d 2D3/2 de largeur spectrale Γ/2π = 3Hz est possible. Malgre´
une tre`s faible probabilite´ de de´sexcitation vers ce niveau, sa tre`s longue dure´e de vie
(0.3 sec) compare´e aux autres e´chelles de temps du syste`me va conduire a` l’accumu-
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lation de beaucoup d’atomes de Rydberg dans cet e´tat noir. Ces atomes deviendront
donc transparents vis-a`-vis de l’imagerie du nuage atomique. Afin d’e´viter ces pertes,
un laser repompeur est utilise´ sur la transition 5d 2D3/2 → 6s 3D[3/2]1/2. Notons que
l’e´tat 6s 3D[3/2]1/2 peut e´galement se de´sexciter vers un e´tat d’e´nergie infe´rieure mais
compte tenu de la dure´e de vie des atomes de Rydberg de l’ordre de la microseconde,
ce phe´nome`ne est ne´gligeable et le sche´ma pre´sente´ ici est tout a` fait valable.
Figure 2.39 – Transitions de refroidissement de l’ion Y b+. Figure provenant
de [Meyer et al., 2012].
Le syste`me d’imagerie de´veloppe´ au sein du laboratoire permet de collecter la fluores-
cence provenant de la transition a` λ = 369.5nm suivant 2 axes orthogonaux entre eux.
Comme repre´sente´ sur la figure 2.40 , il s’agit d’un ensemble de quatre lentilles sous
vide (voir figure 2.41) de focale f ′ = 75mm et de diame`tre 1 pouce place´es de telle
manie`re que leur foyer objet co¨ıncide avec la position du volume d’excitation Rydberg.
La lumie`re collecte´e par ce dispositif est ensuite envoye´e vers une came´ra CCD. Dans
cette disposition, l’ouverture nume´rique d’une lentille est alors de ON ≈ 0.169.
2.3 Vers la manipulation optique des atomes de Rydberg d’ytterbium 107
Figure 2.40 – Configuration d’imagerie au sein de la chambre. Quatre lentilles
de collection de focale f ′ = 75mm sont place´es suivant deux axes d’imagerie de
telle sorte que leur foyer object co¨ıncide avec le centre de l’enceinte. Elles vont
permettre de collecter la fluorescence e´mise lors de la manipulation du coeur
ionique Yb+ avec le laser a` 369.5nm. Cette fluorescence est alors envoye´e vers
une came´ra CDD.
Figure 2.41 – Figure e´clate´e du syste`me de lentille sous vide. La lentille de
collection vient se loger dans un support mobile (au centre), lui-meˆme solidaire
d’un adaptateur permettant de fixer l’ensemble sur des gorges usine´es a` l’inte´-
rieur de l’enceinte a` vide. Le support mobile permet d’ajuster pre´cise´ment la
position de la lentille par rapport au centre de l’enceinte.
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2.4 Perspectives
L’acquisition d’un signal d’excitation Rydberg est l’aboutissement de trois anne´es de
conception et de de´veloppement expe´rimental. Il confirme ainsi le bon fonctionnement
d’un dispositif complexe qui a d’abord e´te´ mode´lise´ nume´riquement dans son ensemble.
L’obtention d’atomes pie´ge´s au sein du PMO-3D a constitue´ le premier grand ac-
complissement expe´rimental de cette nouvelle expe´rience. Il valide en effet la bonne
marche de l’ensemble de la se´quence de refroidissement et de pie´geage de l’ytterbium, a`
savoir le chargement d’un PMO-3D par l’utilisation conjointe d’un ralentisseur Zeeman
et d’un PMO-2D a` partir d’un jet atomique. La densite´ d’atomes pie´ge´s au sein du
PMO-3D est de l’ordre de 109 atomes.cm−3. Cette valeur est cependant infe´rieure
de deux ordres de grandeur en comparaison des re´sultats obtenus dans [Kuwamoto
et al., 1999]. Afin d’ame´liorer la densite´ d’atomes pie´ge´s, plusieurs pistes sont envisa-
ge´es. D’une part, l’ame´lioration du fonctionnement du PMO-2D qui, a` l’heure actuelle,
n’est pas un pie`ge magne´to-optique, mais une me´lasse optique a` deux dimensions puis-
qu’aucun gradient de champ magne´tique n’est applique´. L’ajout du gradient de champ
magne´tique et de la force de rappel qui en de´coule devrait significativement augmenter
le nombre d’atomes disponibles pour le pie´geage comme le sugge`rent les simulations
nume´riques (voir annexe A). Une seconde piste envisage´e est l’e´tude de l’influence du
gradient de champ magne´tique du PMO-3D. Actuellement limite´ a` 2G/cm, la concep-
tion de nouvelles bobines va permettre de pouvoir ge´ne´rer un gradient plus important.
L’utilisation de bandes late´rales dans les diffe´rents faisceaux de pie`ge devrait e´galement
permettre d’ame´liorer la densite´ d’atomes pie´ge´s. En effet, ces bandes late´rales vont
permettre d’augmenter les classes de vitesses pouvant eˆtre pie´ge´es dans les deux PMOs,
augmentant ainsi le nombre d’atomes disponibles pour le pie´geage.
Avec l’obtention du signal d’excitation Rydberg de l’e´tat 50s 1S0, nous avons pu
valider le bon fonctionnement du syste`me d’e´lectrodes sous-vide car la de´tection des
atomes de Rydberg a e´te´ effectue´e par application d’un champ e´lectrique d’ionisation.
Nous pouvons donc de`s a` pre´sent re´aliser des de´tections par ionisation se´lective des
e´tats de Rydberg et effectuer des excitations en champ e´lectrique. La cre´ation d’e´tats de
grand moment cine´tique orbital ℓ permettant de re´aliser la manipulation du coeur isole´
implique cependant de pre´dire le comportement des niveaux d’e´nergie de l’ytterbium
en champ e´lectrique. Ne´cessitant la de´termination the´orique des niveaux d’e´nergie de
l’ytterbium graˆce a` la the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies, ce point fait l’objet
d’un chapitre entier de cette the`se (chapitre 3). Cette de´termination the´orique des
niveaux d’e´nergie repose sur la connaissance pre´alable de leur e´nergie expe´rimentale
obtenue par spectroscopie. Les donne´es spectroscopiques de l’ytterbium datant pour la
plupart des anne´es 80 et 90, leur incertitude expe´rimentale est importante. La ne´cessite´
d’une nouvelle spectroscopie des se´ries de Rydberg 6snℓ est donc essentielle. Il s’agit
du premier objectif expe´rimental de l’e´quipe.
Une fois la spectroscopie des se´ries de Rydberg 6snℓ de l’ytterbium effectue´e et
la de´termination the´orique des niveaux d’e´nergie re´alise´e graˆce a` la the´orie du de´faut
quantique a` plusieurs voies, nous allons donc pouvoir pre´dire leur comportement en
champ e´lectrique. Cela permettra de`s lors de cre´er des e´tats de grand moment ci-
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ne´tique orbital ℓ et de re´aliser la manipulation optique du coeur ionique Yb+ graˆce
notamment a` la transition 6s 2S1/2 → 6p 2P1/2 a` 369.5nm. Cette transition va en par-
ticulier permettre l’imagerie non-destructive des atomes de Rydberg d’ytterbium et a`
long terme le pie´geage de ces atomes. Ce dernier point ne´cessite l’ajout de bon nombre
d’optiques supple´mentaires afin de re´aliser les diffe´rents faisceaux de pie`ges. Comme
explique´ au de´but de ce chapitre, l’expe´rience a e´te´ pense´e afin de pouvoir anticiper les
e´volutions futures de la proble´matique de recherche de´veloppe´e. La figure 2.42 est une
mode´lisation 3D de l’expe´rience, ou` figurent le syste`me a` vide et l’ensemble des optiques
permettant la distribution des diffe´rents faisceaux lasers dans le syste`me. Entoure´es en
vert, les diffe´rentes optiques permettant la distribution des faisceaux lasers a` 555.8nm
pour les PMO-2D et 3D. Il s’agit de la configuration actuellement utilise´e sur le dis-
positif expe´rimental. Figurent e´galement dans la zone violette les diffe´rentes optiques
qui seront installe´es a` terme pour cre´er les diffe´rents faisceaux de pie`ge a` 369.5nm.
L’ensemble des optiques a` 555.8nm et 369.5nm ont e´te´ dispose´es de fac¸on a` ce que
les diffe´rents chemins optiques se superposent graˆce a` l’emploi de miroirs dichro¨ıques.
Cela permet de faire en sorte que les deux PMO-3D a` 555.8nm et 369.5nm utilisent les
meˆmes acce`s optiques au niveau de l’enceinte, e´vitant ainsi la ne´cessite´ d’acce`s optiques
supple´mentaires.
Figure 2.42 – Mode´lisation 3D de l’expe´rience ou` figurent l’ensemble des optiques du
syste`me.

Chapitre 3
De´termination nume´rique du
spectre e´nerge´tique de l’atome
d’ytterbium
Nous avons pre´sente´ dans le chapitre 1 les proprie´te´s spe´cifiques aux atomes de
Rydberg : extreˆme sensibilite´ aux champs e´lectrique et magne´tique, moment dipolaire
tre`s important, fortes interactions dipoˆle-dipoˆle, etc. Ces proprie´te´s combine´es a` l’at-
trait des atomes a` deux e´lectrons actifs (en terme notamment de manipulation optique)
offrent, comme nous l’avons de´ja` mentionne´, nombre de nouvelles perspectives de re-
cherche dans des domaines tre`s varie´s.
Cependant, pour tirer partie de ces formidables possibilite´s offertes, il est primordial
de pouvoir de´crire comple`tement le spectre e´nerge´tique de l’atome polye´lectronique
conside´re´. En effet, la perturbation des se´ries de Rydberg ainsi que la pre´sence d’e´tats
autoionisants vont jouer un roˆle fondamental dans la re´partition des niveaux d’e´nergie
et dans les proprie´te´s de l’atome. Il s’ave`re donc crucial de pouvoir de´crire de manie`re
pre´cise le spectre atomique. Cette connaissance du spectre e´nerge´tique va ainsi nous
permettre de pouvoir pre´dire le comportement de l’atome en pre´sence notamment d’une
perturbation exte´rieure. Citons par exemple le cas d’un atome de Rydberg plonge´ dans
un champ e´lectrique. La connaissance pre´cise de la re´partition et de l’identification de
ses niveaux d’e´nergie va permettre d’e´tablir des diagrammes Stark. A partir de ces
diagrammes, nous allons notamment eˆtre en mesure de pouvoir pre´dire l’existence de
re´sonances Fo¨rster. Cette connaissance de l’e´volution des niveaux d’e´nergie en champ
e´lectrique va e´galement permettre de re´aliser du branchement Stark. Il sera de`s lors
possible de cre´er des e´tats de grand moment angulaire permettant de s’affranchir du
phe´nome`ne d’autoionisation et ouvrant ainsi la voie aux atomes de Rydberg doublement
excite´s.
Nous pre´sentons dans ce chapitre le mode`le nume´rique de´veloppe´ au cours de ma the`se
afin de permettre l’analyse du spectre e´nerge´tique de l’atome d’ytterbium. Ce mo-
de`le s’inscrit dans la continuite´ du programme pre´ce´demment de´veloppe´ par l’e´quipe
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pour les atomes alcalins [Huillery, 2013]. En calculant les fonctions d’onde de l’atome
alcalin conside´re´ a` partir de ses diffe´rents de´fauts quantiques, ce programme permet
notamment de tracer des diagrammes Stark et de de´terminer la pre´sence de re´sonances
Fo¨rster.
Du fait de la perturbation des se´ries de Rydberg dans le cas de l’ytterbium, le mode`le
que nous avons de´veloppe´ repose sur la the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies.
Ce chapitre commence donc par un rappel sur ce mode`le the´orique. Nous expliquons
ensuite en de´tails l’imple´mentation nume´rique de la MQDT. Le chapitre se poursuit par
une pre´sentation des re´sultats que nous avons obtenu pour l’e´tude des se´ries de Rydberg
6snℓ 1S0,
3,1D2 et
3,1P1. Nous terminons finalement sur les perspectives d’e´volution du
programme, notamment pour le tracer de diagrammes Stark.
3.1 Rappels sur la the´orie du de´faut quantique a`
plusieurs voies
Ce rappel sur la the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies est un condense´ de ce
qui a e´te´ pre´sente´ dans le chapitre 1. Il a pour but d’introduire les notions et e´quations
essentielles de cette the´orie afin de permettre au lecteur de ne pas a` avoir a` lire le
chapitre 1 pour comprendre la suite de ce chapitre.
Conside´rons un syste`me atomique I constitue´ d’un e´lectron de valence orbitant
autour du coeur ionique I+ de rayon r0 (il convient de pre´ciser qu’avec un tel point de
vue on ne se restreint pas uniquement au cas des atomes alcalins car le coeur ionique
peut inclure un ou plusieurs autres e´lectrons de valence ; on conside`re seulement un
seul e´lectron de Rydberg dans le sens ou` ce sont les niveaux d’e´nergie de la se´rie
associe´e a` ce coeur ionique et a` cet e´lectron que l’on va chercher a` de´terminer). Un tel
syste`me admet de multiples niveaux de´finis par les e´tats respectifs de l’e´lectron et du
coeur (a` savoir leur e´nergie, leurs moments angulaires orbital et de spin, leur parite´
respective et les moments angulaires interme´diaires permettant de de´finir le moment
angulaire total de l’atome J). Une voie de couplage i est de´finie comme e´tant l’ensemble
des e´tats du syste`me caracte´rise´s par le meˆme niveau de l’ion I+, de´finissant le seuil
d’ionisation associe´ a` la voie et d’e´nergie Ii, le meˆme moment orbital de l’e´lectron de
Rydberg et les meˆmes moments angulaires interme´diaires permettant de de´finir J , ceci
inde´pendamment de l’e´nergie de l’e´tat. La the´orie du de´faut quantique a` plusieurs voies
(diteMQDT pour Multichannel Quantum Defect Theory) permet de de´crire ce syste`me
atomique comme un ensemble de voies de couplage qui vont interagir entre elles et, a`
une e´nergie totale fixe´e E, la fonction d’onde du syste`me pourra eˆtre de´veloppe´e sur
toutes les voies caracte´rise´es par la meˆme parite´ et le meˆme moment angulaire total
J. Vont de´couler de ces interactions entre voies les proprie´te´s des spectres e´nerge´tiques
relatifs aux diffe´rentes espe`ces atomiques et mole´culaires e´tudie´es (voir §1.2.3 et §1.2.4).
Dans l’e´tude du spectre discret, l’e´nergie totale est infe´rieure a` celle de la premie`re limite
d’ionisation et toutes les voies sont ferme´es. La fonction d’onde totale Ψ de´crivant le
syste`me est donc la somme des fonctions d’onde des N voies de couplage conside´re´es.
Elle peut s’e´crire a` une e´nergie donne´e comme :
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Ψ (E) =
∑
i
Ai Fi (r) χi , i = 1, . . . ,N (3.1)
ou` |Ai | 2 repre´sente le poids de la voie i dans la fonction d’onde totale, Fi (r) est la
partie radiale de la fonction d’onde de l’e´lectron actif dans la voie i et χi regroupe la
partie angulaire de la fonction d’onde de l’e´lectron actif ainsi que la fonction d’onde
totale du coeur ionique (partie radiale et angulaire et le sche´ma de couplage). Les voies
χi sont appele´es « voies d’ionisation » et peuvent eˆtre de´crites en couplage jj. Cette
fonction d’onde est adapte´e a` la description du syste`me a` r > r0 quand l’e´lectron de
Rydberg orbite loin de coeur, i.e lorsqu’il est soumis a` un potentiel coulombien. Dans
ce cas pre´cis, la partie radiale Fi (r) de la fonction d’onde de´pend du nombre quantique
effectif νi associe´ a` l’e´lectron de Rydberg dans la voie i. Il est de´fini par νi = n− δi ou`
n est le nombre quantique principal et δi le de´faut quantique de la voie i. Ce de´faut
quantique est le reflet a` longue distance des interactions entre voies de couplage qui
elles ont lieu a` courte distance. Comme explique´ dans le chapitre 1, bien qu’a` longue
distance l’e´lectron de valence ressent un potentiel coulombien comme dans le cas de
l’atome d’hydroge`ne, ses niveaux d’e´nergie vont diffe´rer de ceux de l’hydroge`ne du fait
de ces interactions. Leur expression est donne´e par la formule :
E = Ii − R˜
νi2
(3.2)
ou` R˜ est la constante de Rydberg corrige´e en masse.
Pour de´crire comple`tement le syste`me, il convient donc de de´finir un nouveau jeu
de fonctions d’ondes valables cette fois a` courte distance r < r0 prenant en compte
toutes les interactions e´lectroniques. Ceci conduit a` introduire les « voies propres »
ψα, chacune e´tant caracte´rise´e par un de´faut quantique propre µα. Les voies propres
peuvent souvent eˆtre de´crites en couplage LS. La fonction d’onde a` l’e´nergie E peut
e´galement eˆtre de´veloppe´e sur ces fonctions ψα. Il faut alors assurer la continuite´ en r0
de la description du syste`me sur les voies d’ionisation et sur les voies propres, de sorte
que : ∑
i
Ai Fi (r) χi =
∑
α
Bα ψα (3.3)
avec ψα les fonctions d’onde des diffe´rentes voies a` courte distance et Bα leur fraction
respective dans la fonction d’onde totale. Ces fonctions ψα de´pendent de coefficients
note´s Uiα qui sont les vecteurs propres de l’hamiltonien de´crivant le syste`me a` courte
distance formant une matrice unitaire [Uiα] et des µα qui sont les valeurs propres de
cet hamiltonien et de´signe´es usuellement sous le nom de de´faut quantique propre. Le
caracte`re physique des fonctions d’onde implique qu’elles doivent s’annuler lorsque
r →∞. On a alors (voir Chap 1) :∑
i
UiαAi sin [π (νi + µα)] = 0, α = 1, . . . ,N (3.4)
Ce syste`me d’e´quations admet des solutions non triviales si :
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det | Uiα sin [π (νi + µα)] |= 0 (3.5)
Les valeurs de νi ve´rifiant simultane´ment les e´quations (3.2) et (3.5) sont donc les
niveaux d’e´nergie E re´els recherche´s et sont fonction des parame`tres Uiα et µα. Pour
une question d’unicite´ des parame`tres de´crivant le syste`me, on va cependant pre´fe´rer le
formalisme de la matrice dite de re´action et note´e K. En proce´dant a` la transformation
unitaire suivante :
[Kj i] = [Uj α]
† [δαα′ tan (πµα)] [Uαi] (3.6)
le syste`me d’e´quations (3.4) se met alors sous la forme :∑
i
[Kj i + δij tan (πνi)] ai = 0 (3.7)
ou` les coefficients Kj i sont les e´le´ments de la matrice de re´action K et ai = Ai cos (π νi)
le poids de chaque voie de couplage dans la fonction d’onde totale du syste`me. L’ensemble
des νi inconnues (avec i = 1, . . . , N) est alors parame´tre´ par les e´le´ments de matrice
Kj i. La matrice K e´tant re´elle syme´trique, i.e Kij = Kj i avec i 6= j, nous avons donc
un total de N (N + 1) /2 parame`tres inde´pendants. Il est cependant possible de sim-
plifier un peu le proble`me en re´duisant le nombre d’inconnues. En effet, il est possible
d’exprimer l’ensemble des νi en fonction d’une seule limite d’ionisation en utilisant la
relation :
Ii − R˜
νi2
= Ij − R˜
νj2
avec i 6= j (3.8)
Cela revient exprimer le nombre quantique effectif νi de chacune des voies de couplage
en fonction de celui d’une seule et unique voie. Cette voie de re´fe´rence sera labellise´e
dans la suite par j et son nombre quantique effectif note´ νj. On obtient alors la relation :
νi (νj) =
[
Ii − Ij
R˜
+
1
νj2
]−1/2
avec i 6= j (3.9)
Le nombre d’inconnues dans le proble`me est de´sormais re´duit a` un seul et unique terme
νj parame´tre´ par les N (N + 1) /2 e´le´ments de matrice Kij. Comme pre´ce´demment, les
solutions non triviales sont obtenues pour :
det | Kj i + δij tan (πνi) |= 0 (3.10)
La condition (3.2) e´tant implicitement ve´rifie´e au travers de la relation (3.8), les valeurs
de νj ve´rifiant (3.10) sont les e´tats lie´s du syste`me, a` savoir les niveaux d’e´nergie
re´els. Ils sont entie`rement parame´tre´s par les valeurs des e´le´ments de matrice Kij, ces
derniers e´tant de´termine´s a` partir des donne´es expe´rimentales par un ajustement avec
le spectre pre´dit. Nous pre´sentons dans la section 3.2 de ce chapitre l’imple´mentation
nume´rique de la MQDT, en de´taillant notamment les diffe´rents algorithmes utilise´s
pour de´terminer le jeu de parame`tre Kij ade´quat ainsi que la recherche des e´tats lie´s,
i.e les racines de l’e´quation (3.10).
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Exemple d’une situation a` deux voies de couplage
Conside´rons l’exemple pre´sente´ dans [Vaillant et al., 2014] d’une situation a` deux voies
de couplage respectivement labellise´es par les nombres quantiques effectifs ν1 et ν2 et
leur e´nergie d’ionisation I1 et I2. La premie`re voie est la se´rie de Rydberg d’inte´reˆt dont
on cherche a` de´terminer le spectre e´nerge´tique et la seconde voie la se´rie perturbatrice.
En choisissant comme voie de re´fe´rence j = 1 la se´rie de Rydberg, la relation (3.9)
permet d’e´crire :
ν2 (ν1) =
[
I2 − I1
R˜
+
1
ν12
]−1/2
(3.11)
L’expression du de´terminant donne´e par l’e´quation (3.5) s’e´crit alors :∣∣∣∣ tan (π ν1) +K11 K12K12 tan (π ν2 (ν1)) +K22
∣∣∣∣ = 0 (3.12)
Il s’agit d’un proble`me a` 4 inconnues : ν1, K11, K22 et K12 (on rappelle que la matrice
de re´action K est re´elle syme´trique donc K12 = K21). En de´veloppant l’expression du
de´terminant, on obtient alors :
[tan (π ν1) +K11] [tan (π ν2 (ν1)) +K22]−K212 = 0 (3.13)
Les valeurs de ν1 ve´rifiant l’e´quation (3.13) sont les niveaux d’e´nergie re´els de la se´rie
de Rydberg conside´re´es.
Il convient ensuite de calculer le poids de chacun des e´tats dans la fonction d’onde du
syste`me en de´terminant les coefficients A1 et A2 a` partir de la relation (3.7). Comme
Ai = νi
3/2ai/cos (π νi), en posant a2 = B a1 avec B = − [tan (π ν1) +K11] /K12, on a
alors :
a1 =
[
ν1
3
cos2 (π ν1)
+
ν2
3B2
cos2 (π ν2)
]−1/2
(3.14)
Le syste`me est de`s lors entie`rement caracte´rise´ puisque sont connus les positions des
niveaux d’e´nergie de la se´rie de Rydberg conside´re´e et de la se´rie perturbatrice ainsi
que le poids respectif de chacun de ces e´tats dans la fonction d’onde du syste`me.
3.2 Pre´sentation du mode`le nume´rique
La section pre´ce´dente ayant permis de rappeler les concepts et formules essentiels de
la MQDT, nous allons de´sormais pre´senter l’imple´mentation nume´rique de ce mode`le
physique. Il convient cependant avant tout d’expliquer la logique du mode`le de´veloppe´
avant d’en de´tailler le fonctionnement.
En adoptant le formalisme de la matrice de re´action pour reformuler la MQDT, nous
avons vu dans la section pre´ce´dente que le proble`me de´pendait d’un unique jeu de
parame`tres Kij . En trouvant le jeu de parame`tres Kij ade´quat et en l’injectant dans
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l’e´quation (3.10), nous allons pouvoir trouver les racines νj de cette e´quation qui corres-
pondent aux vrais e´tats lie´s du syste`me. Pour ce faire, a` partir d’un jeu de parame`tres
Kij initial, nous proce´dons a` une premie`re recherche de racines νj nous permettant
ainsi de calculer un premier jeu de niveaux d’e´nergie que l’on notera νth. On compare
alors ces niveaux the´oriques avec ceux provenant des donne´es spectroscopiques (note´s
νexp) sous la forme d’une fonction d’erreur χ
2 dont l’expression est donne´e par :
χ2 =
Np∑
n=1
[
ν
(n)
exp − ν(n)th
δνexp
]2
(3.15)
ou` la somme porte sur l’ensemble des Np niveaux expe´rimentaux d’une se´rie de Rydberg
donne´e a` disposition dans les publications spectroscopiques. Le terme δνexp traduit
l’erreur expe´rimentale sur la mesure d’un niveau d’e´nergie ν
(n)
exp et a pour expression :
δνexp =
ν3
2R˜
δEexp (3.16)
avec δEexp l’erreur d’e´nergie sur la mesure du niveau donne´ (l’erreur en e´nergie de´pen-
dant de la largeur spectrale du laser utilise´ pour re´aliser les mesures spectroscopiques,
elle est donc identique pour tous les niveaux d’une meˆme se´rie de Rydberg et ne de´pend
donc pas de n).
La fonction d’erreur χ2 portant sur l’ensemble des niveaux d’une se´rie de Rydberg, il
convient de la renormaliser en divisant par le nombre de points expe´rimentaux Np a`
disposition. On de´finit alors la fonction d’erreur normalise´e par :
χ2 =
χ2
Np
(3.17)
Les donne´es the´oriques νth issues du mode`le nume´rique sont conside´re´es comme e´tant
en tre`s bon accord avec les donne´es expe´rimentales νexp lorsque :
χ2 ≈ 1 (3.18)
A partir de ce premier jeu de racines νj , le programme va e´valuer la fonction χ
2. Si
cette dernie`re ne satisfait pas a` la condition de convergence (3.18) alors de nouveaux
parame`tres Kij seront ge´ne´re´s a` partir des parame`tres actuels, pour ainsi proce´der de
manie`re ite´rative jusqu’a` satisfaire la condition (3.18). A noter que la de´pendance en
ν3 du terme ∆νexp et donc a fortiori en 1/ν
6 pour la fonction d’erreur χ2 va avoir pour
conse´quence de favoriser les niveaux de basse e´nergie, i.e de petit nombre quantique.
En effet, comme ν sera petit, le poids de ces niveaux dans la fonction d’erreur sera tre`s
important. Le programme aura donc tendance a` optimiser les parame`tres Kij de fac¸on
a` diminuer l’erreur imputable aux niveaux de basse e´nergie au de´triment des niveaux
de plus haute e´nergie.
Le mode`le nume´rique que nous avons de´veloppe´ repose donc sur deux points essentiels
distincts : d’une part la recherche des racines de l’e´quation (3.10) et d’autre part la
de´termination des bons Kij. Le premier point est re´alise´ graˆce a` la me´thode de Brent
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et sera de´taille´ dans la section 3.2.1. Le second quant a` lui repose sur l’algorithme de
Nelder-Mead et sera pre´sente´ dans la section 3.2.2. On repre´sente sur la figure 3.1 la
logique de fonctionnement du programme.
Figure 3.1 – Repre´sentation sche´matique de la logique de fonctionnement du
mode`le nume´rique de´veloppe´.
3.2.1 De´termination des e´tats lie´s - Me´thode de Brent
La de´termination des e´tats lie´s du syste`me, i.e les racines νj de l’e´quation (3.10)
est base´e sur un algorithme de recherche de ze´ros d’une fonction appele´ « me´thode
de Brent » d’apre`s Richard Brent qui l’a mis au point en 1973 en perfectionnant
la me´thode initialement de´veloppe´e par Theodorus Dekker en 1969. Cet algorithme
ite´ratif consiste a` combiner la me´thode de la dichotomie, la me´thode de la se´cante et
l’interpolation quadratique inverse afin d’optimiser la vitesse de convergence et donc a
fortiori la vitesse de calcul.
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3.2.1.1 Pre´sentation de la me´thode de Brent
Conside´rons une fonction f continue sur un intervalle [a; b] de sorte que le signe de
f (a) soit oppose´ a` celui de f (b). Le the´ore`me des valeurs interme´diaires stipule donc
que l’e´quation f (x) = 0 admet au moins une solution sur l’intervalle [a; b].
A chaque ite´ration, il convient de conside´rer trois points :
• le point bk est l’approximation de la racine de f , i.e le meilleur candidat actuel pour
satisfaire f (x) = 0.
• on de´signe par ak un point (de´nomme´ contrepoint) tel que f (ak) et f (bk) soient de
signe oppose´ de sorte que la solution se trouve ne´cessairement dans l’intervalle restreint
[ak; bk]. De plus ak est choisi de fac¸on a` ve´rifier |f (bk) |< |f (ak) |. Ainsi bk est toujours
un meilleur candidat que ak en tant que racine de f .
• bk−1 est le point candidat retenu lors de l’ite´ration pre´ce´dente (pour la premie`re
ite´ration, on pose b−1 = a0).
Lors de l’ite´ration suivante, deux nouveaux points s et m vont eˆtre calcule´s, respec-
tivement par la me´thode de la se´cante et par dichotomie. Ces deux points sont donc
respectivement de´finis par :
s = bk − bk − bk−1
f (bk)− f (bk−1)f (bk) (3.19)
et
m =
ak + bk
2
(3.20)
Deux cas de figure se pre´sentent alors (repre´sente´s sur la figure 3.2). Si le point s calcule´
appartient a` l’intervalle [m; bk] alors il est susceptible de devenir le nouveau candidat en
tant que meilleure approximation de la racine de la fonction f . On pose alors bk+1 = s.
En revanche si s n’est pas dans cet intervalle alors le point est rejete´ et le nouveau
candidat est le point milieu m, de sorte que bk+1 = m.
Figure 3.2 – Re´sultats de la me´thode de la se´cante et de la dichotomie. En
fonction de sa position dans l’intervalle [ak; bk], le point s est susceptible ou non
de devenir candidat en tant que meilleure approximation de la racine de f .
Le nouveau contrepoint ak+1 est calcule´ de sorte que f (ak+1) et f (bk+1) aient comme
pre´ce´demment des signes oppose´s. Si f (ak) et f (bk+1) ont des signes oppose´s alors le
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point ak est conserve´ comme contrepoint. On a dans ce cas ak+1 = ak. En revanche si
f (bk) et f (bk+1) sont de signe oppose´, alors ak+1 = bk.
Il convient maintenant d’e´valuer | f (ak+1) | et | f (bk+1) | afin de de´finir le meilleur
candidat pour l’approximation de la racine de f . Si | f (ak+1) |<| f (bk+1) | alors ak+1
est un meilleur candidat que bk+1. Les deux points sont donc e´change´s. Dans le cas
contraire, la situation reste inchange´e.
L’algorithme va re´pe´ter ces cycles de manie`re ite´rative jusqu’a` convergence.
Cette proce´dure ite´rative visant a` combiner la me´thode de la se´cante avec celle de
la dichotomie a e´te´ propose´e par Dekker. Cependant, il arrive dans certains cas que
chaque ite´ration retienne le point s obtenu par la me´thode de la se´cante mais que la
suite des bk converge tre`s lentement (en effet | bk − bk+1 | peut devenir arbitrairement
petit). La convergence ne´cessite alors plus d’ite´rations que la me´thode de la dichotomie
seule. Ce cas de figure peut notamment se produire lorsque la fonction f admet un
comportement fortement irre´gulier.
Pour solutionner ce proble`me, Brent proposa de modifier la condition d’acceptation du
point s calcule´ par la me´thode de la se´cante en ajoutant le test suivant :
• si l’ite´ration pre´ce´dente utilisait la me´thode de la dichotomie, alors pour l’ite´ration
actuelle, le point s sera conserver si l’ine´galite´ suivante est ve´rifie´e :
|s− bk |< 1
2
|bk − bk−1 | (3.21)
Si cette ine´galite´ n’est pas ve´rifie´e, alors le point s sera rejete´ et le point milieu m sera
conserve´.
• si a` la pre´ce´dente ite´ration la me´thode de la se´cante e´tait de´ja` utilise´e, alors la
condition d’acceptation du point s pour l’ite´ration courante est remplace´e par :
|s− bk |< 1
2
|bk−1 − bk−2 | (3.22)
Cette condition permet de basculer sur l’utilisation de la dichotomie a` la place de la
me´thode de la se´cante si la convergence via cette dernie`re est trop lente.
3.2.1.2 Application au cas de la MQDT : de´termination des e´tats lie´s
La me´thode de Brent permet donc de trouver le ze´ro d’une fonction f qui change
de signe sur un intervalle [a; b]. Il est cependant important de pre´ciser le point suivant :
si la fonction f posse`de plusieurs racines sur cet intervalle, la me´thode de Brent ne
pourra en trouver qu’une seule. Il convient donc de faire en sorte que les intervalles de
recherche des racines ne contiennent qu’un seul et unique ze´ro de la fonction. En effet,
l’e´quation (3.10) admet une infinite´ de racines puisqu’il existe une infinite´ d’e´tats lie´s
(on choisira cependant de se restreindre aux valeurs de νj appartenant a` une plage de
valeurs re´alistes pour nos expe´riences, a` savoir νj ∈ [1; 100]). Oublier une racine revient
donc a` oublier un niveau d’e´nergie du syste`me, ce qui n’a pas de sens physique.
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Outre la ne´cessite´ de n’avoir qu’un seul ze´ro attendu par intervalle pour garantir le
bon fonctionnement de la me´thode de Brent, deux autres e´le´ments sont a` prendre en
compte pour de´finir proprement les intervalles de recherche.
Le premier point concerne le terme tan (π νi (νj)) dans l’e´quation (3.10) , et plus parti-
culie`rement les valeurs de νj qui vont faire diverger ce terme (ces valeurs particulie`res
de νj seront appele´es dans la suite « poˆles de la tangente »). Ces poˆles, localise´s a`
νj = 1/2 [1], vont avoir pour conse´quence de perturber la recherche des ze´ros de l’e´qua-
tion (3.10) car ils vont pouvoir induire des changements de signe sans passage par ze´ro
du fait de la divergence de la tangente. Il est donc primordial de de´finir des intervalles
de recherche qui excluent ces poˆles.
Nous repre´sentons sur les figures 3.3 et 3.4 la proce´dure que nous avons suivi pour
construire les intervalles de recherche.
Figure 3.3 – Localisation des poˆles du terme tan (πνj) (courbe bleue) pour les
valeurs demi-entie`res de νj . Leur position est mate´rialise´e par les traits pointille´s
rouges verticaux.
Les poˆles e´tant situe´s toutes les valeurs demi-entie`res de νj (traits pointille´s rouges sur la
figure 3.3), nous de´finissons un intervalle de recherche the´orique [n/2; (n+ 1) /2] (ou` n
est un entier naturel) entre deux poˆles successifs. Cet intervalle the´orique contient donc
deux poˆles qu’il convient d’exclure afin de ne pas perturber la recherche d’une racine en
son sein. On s’e´carte donc des bornes de l’intervalle d’une marge de se´curite´ ε = 10−10
de telle sorte que l’intervalle de recherche re´el est alors [n/2 + ε; (n+ 1) /2− ε] (voir
figure 3.4).
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Figure 3.4 – A partir de l’intervalle the´orique de´fini entre deux poˆles succes-
sifs du terme tan (πνj), on exclue ces derniers en re´duisant l’intervalle de part
et d’autre d’une marge de se´curite´ valant ε = 10−10. L’intervalle de recherche
re´el est donc [n/2 + ε; (n + 1) /2− ε].
Cette me´thode de de´finition des intervalles de recherche garantit que les poˆles du terme
tan (πνj) ne vont pas induire d’erreurs dans la proce´dure de recherche des racines de
l’e´quation (3.10).
Le second point qu’il faut conside´rer pour cre´er les intervalles de recherche est la
pre´sence de racines supple´mentaires dues aux e´ventuels niveaux perturbateurs dans
une gamme d’e´nergie donne´e. En effet, le de´faut quantique e´tant de´fini modulo 1, on
s’attend donc a` trouver un e´tat lie´ entre deux poˆles du terme tan (πνj). Cependant,
si un niveau perturbateur se trouve eˆtre tre`s localise´ en terme d’e´nergie, i.e couple´
avec peu de niveaux de la se´rie de Rydberg conside´re´e, la fonction d’onde de ces ni-
veaux Rydberg va contenir une part importante du niveau perturbateur et vice-versa.
Spectroscopiquement cela va s’observer par la pre´sence d’un niveau d’e´nergie supple´-
mentaire, n’appartenant pas a` la se´rie de Rydberg e´tudie´e de part sa signature spectro-
scopique diffe´rente. En d’autres termes cela signifie que dans l’intervalle de recherche
correspondant a` la gamme d’e´nergie ou` se situe le niveau perturbateur, nous allons
avoir deux racines entre les deux poˆles successifs de la tangente : une racine correspon-
dant au niveau d’e´nergie re´el de la se´rie de Rydberg conside´re´e qui se retrouve donc
fortement perturbe´ du fait de sa proximite´ avec le perturbateur et une racine correspon-
dant donc a` la pre´sence de cet e´tat perturbateur. A noter que la pre´sence de racines
supple´mentaires apparait e´galement lorsque l’on conside`re un mode`le posse´dant non
plus une mais deux se´ries de Rydberg avec leurs e´tats perturbateurs respectifs. Cette
configuration particulie`re va eˆtre de´veloppe´e ci-apre`s.
La me´thode de Brent ne pouvant trouver qu’un seul ze´ro par intervalle de recherche
comme explique´ pre´ce´demment, il convient donc de pre´ciser la construction des in-
tervalles de recherche pour tenir compte de cette situation. Dans la suite, nous note-
rons [a ; b] l’intervalle the´orique, [c ; d] l’intervalle de recherche re´el et f (νj) ≡ det |
Kj i + δiα tan (πνi (νj)) | la fonction de l’e´quation (3.10) dont on cherche les racines.
Plusieurs cas de figure sont alors a` conside´rer.
Cas n˚ 1 : f (c) et f (d) sont de signe oppose´
Il convient de distinguer deux situations diffe´rentes pour ce cas de figure. La premie`re
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correspond au cas classique d’une se´rie de Rydberg couple´e a` un ensemble d’e´tats per-
turbateurs. La seconde, plus complique´e, est la situation ou` la description du syste`me
ne´cessite non plus une mais deux se´ries de Rydberg, chacune posse´dant son propre
ensemble de niveaux de perturbateurs. Ce cas de figure se rencontre notamment lors de
l’e´tude des e´tats singulets et triplets de meˆme moment angulaire total J qui se couplent
entre eux (voir §3.3.2 et §3.3.3).
• Conside´rons d’abord la situation a` une seule se´rie de Rydberg couple´e a` un ensemble
d’e´tats perturbateurs. Le fait d’avoir f (c) et f (d) de signe oppose´ implique que la
fonction f change de signe un nombre impair de fois. En d’autres termes, elle posse`de
un nombre impair de ze´ros sur [c ; d]. Or le fait de ne conside´rer qu’une seule se´rie
de Rydberg implique qu’il n’y ait qu’un e´tat lie´ attendu sur cet intervalle, donc une
seule racine. La pre´sence d’une seconde racine imputable a` un perturbateur fortement
localise´ ne´cessiterait obligatoirement une troisie`me racine supple´mentaire pour que la
condition sur l’opposition des signes de f (c) et f (d) soit ve´rifie´e. Cette troisie`me racine
ne pouvant eˆtre attribue´e a` un e´tat lie´, elle correspondrait donc force´ment a` un second
e´tat perturbateur fortement localise´. Cette situation e´tant hautement improbable nous
avons de´cide´, par soucis de simplification, de ne pas en tenir compte dans notre mode`le
nume´rique. Dans ce cas pre´cis, il ne peut donc y avoir qu’une seule racine possible dans
l’intervalle [c ; d] et il suffit donc d’y appliquer la me´thode de Brent pour en de´terminer
sa position exacte.
Figure 3.5 – Cas ou` f (c) et f (d) sont de signe oppose´ dans la situation a`
une seule se´rie de Rybderg. Le ze´ro pre´sent correspondant ne´cessairement a`
l’e´tat lie´ attendu de la se´rie de Rydberg, il suffit juste d’appliquer la me´thode
de Brent sur l’intervalle [c ; d] pour de´terminer sa position exacte.
• Inte´ressons nous maintenant a` la situation repre´sente´e sur la figure 3.6 correspondant
au cas plus complexe d’un mode`le a` deux se´ries de Rydberg posse´dant chacune leur
ensemble d’e´tats perturbateurs. Le fait de conside´rer deux se´ries implique ne´cessaire-
ment l’existence de deux e´tats lie´s au sein de l’intervalle [c ; d]. Cependant, pour que
f (c) et f (d) soient de signe oppose´, la fonction f doit passer trois fois par ze´ro. Cette
racine supple´mentaire est donc la signature de la pre´sence d’un perturbateur fortement
localise´ couple´ a` l’une des deux se´ries.
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Pour re´soudre ce proble`me nume´riquement, il convient donc de scinder l’intervalle [c ; d]
en trois sous-intervalles [c ; x0], [x0; x1] et [x1; d], ou` les points x0 et x1 sont choisis de
sorte que f (x0) soit de signe oppose´ a` f (c) et f (x1) soit de signe oppose´ a` f (d) (on
rappelle que la me´thode de Brent ne´cessite de travailler sur des intervalles ou` la fonction
change de signe). Le point x0 est construit de manie`re ite´rative a` partir du point c : a`
la premie`re ite´ration on de´finit x0 ≡ c. Puis, a` chaque ite´ration on ajoute la quantite´
ξ =| c − d | /1000 au point x0, i.e x0 = x0 + ξ (cette subdivision de l’intervalle d’un
facteur 1000 pourrait dans de tre`s rares cas ne pas suffire mais a toujours fonctionne´
en pratique et permet ainsi de ne pas trop alourdir le temps de calcul). On e´value
la fonction au point x0 a` chaque rede´finition de ce dernier, le processus ite´ratif e´tant
stoppe´ de`s que le signe de f (x0) devient oppose´ a` celui de f (c). La construction du
point x1 suit exactement la meˆme logique en prenant cette fois pour point de de´part
x1 ≡ x0. De`s lors, on peut utiliser la me´thode de Brent sur ces trois nouveaux sous-
intervalles de recherche [c ; x1], [x0; x1] et [x1; d] et ainsi s’assurer de pouvoir de´terminer
convenablement les trois racines de l’intervalle de de´part [c ; d].
Figure 3.6 – Cas ou` f (c) et f (d) sont de signe oppose´ dans la situation a`
deux se´ries de Rybderg. Sur l’intervalle [c ; d] la fonction f admet ne´cessairement
deux ze´ros correspondant a` un e´tat lie´ de chacune des deux se´ries. L’opposition
des signes de f (c) et f (d) implique cependant que la fonction f passe une
troisie`me fois par ze´ro. Cette racine supple´mentaire correspondant a` la pre´sence
d’un e´tat perturbateur fortement localise´ couple´ a` l’une des deux se´ries. Pour
de´terminer ces trois racines il faut donc scinder l’intervalle de de´part en trois
sous-intervalles [c ; x1], [x0; x1] et [x1; d], chacun contenant l’un des ze´ros, et y
appliquer la me´thode de Brent.
Cas n˚ 2 : f (c) et f (d) sont de meˆme signe
L’e´galite´ des signes entre f (c) et f (d) implique que la fonction f change de signe un
nombre pair de fois sur l’intervalle [c ; d]. Elle va donc admettre un nombre pair de
racines sur cet intervalle (de manie`re similaire au cas pre´ce´dent, par soucis de simpli-
fication, nous nous limiterons au cas de deux racines et ne´gligerons les situations bien
plus rares a` quatre, six, huit ze´ros, etc). L’existence de deux racines dans l’intervalle
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[c ; d] provient des deux meˆmes situations pre´sente´es dans le cas pre´ce´dent. La premie`re
est le cas d’une seule se´rie de Rydberg couple´e avec un certain nombre de niveaux
perturbateurs : chaque intervalle va contenir obligatoirement un ze´ro relatif a` un e´tat
lie´ du syste`me et le second sera la signature d’un e´tat perturbateur fortement localise´.
La seconde est le cas ou` l’on conside`re de´sormais deux se´ries de Rydberg : chaque in-
tervalle contient ne´cessairement deux racines correspondant a` un e´tat lie´ de chacune
des se´ries. Il ne peut donc cette fois pas y avoir d’e´tat perturbateur fortement lie´ dans
cet intervalle.
De manie`re similaire au cas pre´ce´dent, la re´solution nume´rique de ce cas de figure
ne´cessite de scinder l’intervalle [c ; d] en deux sous-intervalles [c ; x0] et [x0; d] dans lequel
on va pouvoir appliquer la me´thode de Brent (voir figure 3.7). Le point x0 est choisi
de sorte que f (x0) soit de signe oppose´ a` f (c) et f (d) et est de´termine´ en utilisant la
meˆme me´thode ite´rative que pre´sente´e pre´ce´demment.
Figure 3.7 – Si f (c) et f (d) sont de meˆme signe, alors la fonction f admet
deux ze´ros sur l’intervalle [c ; d] (repre´sente´s par les points bleus), un corres-
pondant au niveau d’e´nergie recherche´ et le second est la signature de l’e´tat
perturbateur fortement lie´ situe´ au voisinage du niveau d’e´nergie en question.
Nume´riquement, pour de´terminer ces deux racines, il convient donc de se´parer
l’intervalle [c ; d] en deux sous-intervalles [c ; x0] et [x0; d] dans lesquels nous al-
lons appliquer la me´thode de Brent (le point x0 e´tant choisi de sorte a` ce que
f (x0) soit de signe oppose´ a` f (c) et f (d)).
Re´sume´
Afin de de´terminer les e´tats lie´s du syste`me correspondant aux racines de l’e´quation
(3.10), nous utilisons une me´thode de recherche de ze´ros de fonction appele´e me´thode
de Brent. Combinant la me´thode de la se´cante, la dichotomie et l’interpolation quadra-
tique inverse, cette me´thode permet de trouver le ze´ro d’une fonction sur un intervalle
donne´. L’e´quation (3.10) admettant une infinite´ de ze´ros, nous avons au pre´alable sub-
divise´ l’intervalle de recherche globale en une succession d’intervalles plus restreints
de´finis par la position de deux poˆles successifs du terme tan (πνj) (les e´tats lie´s se trou-
vant entre chacun de ces poˆles). Nous avons e´galement veille´ a` exclure les poˆles de ces
intervalles afin de ne pas perturber la recherche de ze´ros. La me´thode de Brent ne pou-
vant localiser qu’un seul ze´ro par intervalle, il nous a donc fallu pre´ciser la construction
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de ces intervalles de recherche pour tenir compte des situations ou` plusieurs racines
peuvent exister au sein du meˆme intervalle (notamment du a` la pre´sence d’e´tats per-
turbateurs fortement localise´s ou a` des configurations plus complexes impliquant non
plus une seule mais deux se´ries de Rydberg). En nous basant sur le signe de la fonc-
tion aux bornes de l’intervalle, cela nous permet de subdiviser l’intervalle de base en
autant de sous-intervalles qu’il existe de racines, chacun d’eux ne contenant ainsi au
final qu’un seul ze´ro. Cette proce´dure de de´finition des intervalles nous permet donc de
nous assurer que la me´thode de Brent va localiser toutes les racines qui nous inte´ressent
dans une gamme d’e´nergie donne´e, et donc a fortiori de trouver tous les e´tats lie´s du
syste`me.
3.2.1.3 Calcul de la fonction d’erreur
Les e´tats lie´s the´oriques ayant e´te´ de´termine´s, il convient maintenant de les com-
parer avec les niveaux expe´rimentaux afin de ve´rifier la viabilite´ de notre mode`le en
calculant la fonction d’erreur χ2. Pour ce faire, il est ne´cessaire d’affecter a` chaque e´tat
expe´rimental ν
(n)
exp existant l’e´tat the´orique ν
(n)
th correspondant. En effet, la me´thode de
Brent adapte´e au cas de la MQDT trouve l’ensemble des racines de la fonction (3.10)
dans une gamme d’e´nergie donne´e mais a` aucun moment une comparaison avec les
e´tats re´els n’est faite. De plus, comme explique´ pre´ce´demment, certaines racines trou-
ve´es correspondent en re´alite´ aux e´tats perturbateurs. Il peut donc y avoir plus d’e´tats
the´oriques ν
(n)
th trouve´s par le mode`le qu’il n’existe d’e´tats re´els ν
(n)
exp.
La proce´dure d’affectation, repre´sente´e sur la figure 3.8, est une proce´dure ite´rative. On
part du premier niveau expe´rimental a` disposition, note´ ν
(1)
exp, que l’on va comparer avec
l’ensemble des e´tats the´oriques trouve´s. Pour chacun des ν
(n)
th on calcule la quantite´ :
∆ν(n) =
[
ν(1)exp − ν(n)th
]2
avec n = 1, . . . , Nc (3.23)
L’e´tat ν
(1)
exp se verra affecter de l’e´tat the´orique ν
(n)
exp pour lequel la valeur de ∆ν(n) sera
minimale : plus un e´tat the´orique a une position proche de celle d’un e´tat expe´rimental,
plus ses chances de correspondre re´ellement a` cet e´tat sont grandes. Une fois l’affectation
du premier e´tat the´orique effectue´, celui-ci est supprime´ de la liste afin d’e´viter qu’un
meˆme e´tat the´orique ne se retrouve affecte´ a` deux e´tats expe´rimentaux diffe´rents. On
re´pe`te ensuite le meˆme processus pour les autres e´tats expe´rimentaux restants.
126
Chapitre 3. De´termination nume´rique du spectre e´nerge´tique de l’atome
d’ytterbium
Figure 3.8 – Proce´dure d’affection des niveaux the´oriques ν
(n)
th trouve´s a`
l’ensemble des niveaux expe´rimentaux ν
(n)
exp existants. Partant du premier ni-
veau expe´rimental ν
(1)
exp , on calcule la diffe´rence ∆ν(n) =
[
ν
(1)
exp − ν(n)th
]2
avec
n = 1, . . . ,Nc. L’e´tat the´orique affecte´ au niveau ν
(n)
exp sera celui pour lequel
∆ν(n) est minimal. En re´pe´tant ce processus pour l’ensemble des ν
(n)
exp, on af-
fecte donc a` chaque e´tat expe´rimental un seul et unique e´tat the´orique.
Le calcul de la fonction d’erreur χ2 dont on rappelle la formule ci-apre`s n’est autre que
la somme des diffe´rents termes ∆ν(n), le tout divise´ par l’erreur expe´rimentale δνexp.
χ2 =
1
Np
Np∑
n=1
[
ν
(n)
exp − ν(n)th
δνexp
]2
(3.24)
Il peut cependant arriver que pour un jeu de parame`tres Kij donne´, un e´tat ν
(n)
th cor-
respondant a` un niveau perturbateur se retrouve plus proche d’un niveau expe´rimental
que le niveau the´orique re´ellement associe´ a` cet e´tat expe´rimental. Dans ce cas, l’e´tat
perturbateur en question sera affecte´ au niveau expe´rimental et le niveau the´orique qui
aurait du l’eˆtre se retrouvera lui malheureusement rejete´. Le niveau malencontreuse-
ment attribue´ a` l’e´nergie du perturbateur conduit a` ajouter au χ2 un terme d’erreur
plus petit qu’il ne devrait eˆtre en re´alite´ mais les niveaux aux alentours vont avoir des
erreurs importantes sur une plage d’e´nergie assez conse´quente de sorte que l’optimisa-
tion va naturellement s’e´loigner de cette situation pathologique.
3.2.2 Minimisation de l’erreur - Algorithme de Nelder-Mead
Les e´tats lie´s de l’e´quation (3.10) sont, comme nous l’avons pre´ce´demment explique´,
parame´tre´s par les e´le´ments de la matrice de re´action Kij. A chaque jeu de parame`tres
Kij correspond donc un unique ensemble de racines νj , qui refle`te plus ou moins bien
la re´alite´ du syste`me physique e´tudie´. Il convient donc de trouver la combinaison de
parame`tres qui conduit aux e´tats lie´s the´oriques repre´sentant au mieux les niveaux
expe´rimentaux. En d’autres termes, il s’agit de minimiser la fonction d’erreur χ2.
Mathe´matiquement, la fonction χ2 donne´e par l’expression (3.24) est une fonction conti-
nue a` N (N + 1) /2 variables (ou` N est le nombre de voies de couplage utilise´es pour
3.2 Pre´sentation du mode`le nume´rique 127
de´crire le syste`me). On rappelle en effet que la matrice de re´action K e´tant re´elle
syme´trique, elle admet N (N + 1) /2 e´le´ments de matrice inde´pendants.
3.2.2.1 Pre´sentation de l’algorithme de Nelder-Mead
La minimisation d’une fonction a` plusieurs variables est notamment re´alise´e en utili-
sant l’algorithme de Nelder-Mead (Downhill Simplex Method en anglais). Il s’agit d’un
algorithme d’optimisation non-line´aire publie´ par Nelder et Mead en 1965. Utilisant
une approche ge´ome´trique, il repose sur la notion mathe´matique de simplexe et suit
une logique ite´rative.
De´fini comme e´tant un polytope de M + 1 sommets dans un espace a` M dimensions,
un simplexe (ou M-simplexe) est une ge´ne´ralisation du triangle a` une dimension quel-
conque. Il s’agit donc de l’objet clos le plus simple e´voluant au sein d’un espace a` M
dimensions. Ainsi, un segment est l’objet clos le plus simple a` 1 dimension. Dans le
plan R2, il s’agit du triangle. Et dans l’espace R3, le 3-simplexe est un te´trae`dre.
Partant initialement d’un tel M-simplexe, celui-ci va subir des transformations simples
au cours des ite´rations successives : il va se de´former, se de´placer et se re´duire pro-
gressivement jusqu’a` ce que ses sommets se rapprochent d’un point ou` la fonction est
minimale. L’inconve´nient majeur de cet algorithme est que de part sa logique de fonc-
tionnement, il va converger vers un minimum de la fonction a` e´valuer qui n’est pas
ne´cessairement le minimum global, ne garantissant donc pas l’obtention de re´sultat
optimal attendu. Il est cependant possible de contourner ce proble`me en combinant
l’algorithme de Nelder-Mead a` la me´thode dite du recuit simule´ (voir §3.2.3).
Pour des raisons de praticite´, nous allons de´tailler le fonctionnement de l’algorithme
de Nelder-Mead dans le cas de l’espace R2 ou` le 2-simplexe associe´ est un triangle (il
sera aise´ de ge´ne´raliser le raisonnement aux espaces de dimensions supe´rieures). Nous
de´signons par f = f (x,y) la fonction a` deux variables que nous cherchons a` minimiser.
L’e´tape pre´liminaire de l’algorithme consiste a` construire le simplexe initial. Pour ce
faire de´signons par
X =
(
x
y
)
(3.25)
le jeu de parame`tres initiaux (x,y) que nous cherchons a` optimiser pour minimiser la
fonction f . Dans l’espace R2, le vecteur X va donc repre´senter un des sommets du
simplexe. Les deux autres sommets sont construits comme suit :
Y =
(
x+ ε1
y
)
et Z =
(
x
y + ε2
)
(3.26)
ou` ε1 et ε2 sont des constantes appartenant a` R
+∗ qui de´finissent l’extension spatiale
anisotrope du simplexe initial, comme repre´sente´ sur la figure 3.9.(a).
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Figure 3.9 – Construction du simplexe initial. Figure (a) - A partir d’un jeu
de parame`tres initiaux X = (x,y), on construit les deux autres sommets Y et Z
par translation respectivement d’une quantite´ ε1 et ε2 selon l’une des directions
de l’espace R2. Figure (b) - On re´affecte les diffe´rents sommets en e´valuant la
fonction f en chacun d’eux de sorte que f (x1) < f (xn) < f (xw).
Il convient maintenant de rede´finir chacun des sommets du simplexe en e´valuant la
fonction f en chacun de ces points. Le sommet qui minimise f sera de´note´ x1. Ce point
est donc actuellement le meilleur candidat en tant que jeu de parame`tres (x,y) qui
minimise la fonction f . Celui qui maximise f sera note´ xw. Il s’agit donc de la pire
configuration de parame`tres. On de´signera par xn le second plus mauvais point (voir
figure 3.9.(b)). On a donc :
f (x1) < f (xn) < f (xw) (3.27)
La ge´ne´ralisation au cas d’un M-simplexe donnerait :
f (x1) < f (x2) < . . . < f (xn) < f (xw) (3.28)
La construction du simplexe initiale e´tant a` pre´sent acheve´e, nous allons maintenant
de´finir les diffe´rentes transformations qui vont lui eˆtre applique´es. Le point xw e´tant
la pire configuration actuelle de parame`tres (x,y), il s’agit du point sur lequel nous
allons agir pour de´former le simplexe. Pour ce faire, il convient au pre´alable de de´finir
un nouveau point particulier. Il s’agit du centre de gravite´ xg du simplexe de´fini par
l’ensemble des sommets existants excepte´ xw. Dans notre cas, il s’agit du 1-simplexe
mate´rialise´ par le segment [x1; xn]. Le centre de gravite´ xg e´tant alors le milieu de ce
segment (voir figure 3.10). Ce nouveau point xg va servir de centre de syme´trie au
2-simplexe initial, autour duquel nous allons de´placer le point xw.
• La premie`re des transformations applicables est la re´flexion, repre´sente´e sur la figure
3.10. Par syme´trie du point xw par rapport au point xg, on de´finit le point re´fle´chi xr
par :
xr = xg + α (xg − xw) (3.29)
3.2 Pre´sentation du mode`le nume´rique 129
ou` α est le coefficient de re´flexion permettant de re´aliser si besoin une re´flexion non
syme´trique. Dans notre cas on prend α = 1. On obtient alors un nouveau simplexe (en
rouge) de´fini par les sommets x1, xn et xr.
Figure 3.10 – Transformation par re´flexion - Le nouveau simplexe (en rouge)
est obtenu par re´flexion du point xw par rapport au point xg.
La pertinence de cette transformation va eˆtre ve´rifie´e en e´valuant la fonction f au point
xr. Le point xr sera conserve´ (et donc a fortiori le nouveau simplexe) si la condition
suivante est ve´rifie´e :
f (x1) < f (xr) < f (xn) (3.30)
En effet, meˆme si le point re´fle´chi xr n’est pas un meilleur jeu de parame`tres (x,y)
puisque f (x1) < f (xr), il conduit a` un simplexe qui tend a` s’eˆtre de´place´ vers une
re´gion de l’espace ou` la fonction f se minimise car f (xr) < f (xn). Cette configuration
est conside´re´e comme inte´ressante et est donc conserve´e (le point xw courant est rejete´
et on pose alors xw = xr).
• La seconde transformation, de´nomme´e expansion, de´coule de la re´flexion et utilise
donc e´galement le point xr a` la diffe´rence que la nouvelle condition d’acceptance est :
f (xr) < f (x1) (3.31)
Le point xr obtenu par re´flexion est cette fois un meilleur jeu de parame`tres (x,y) que
le point x1. Dans ce cas, la direction (xg; xr) semble eˆtre la direction a` privile´gier pour
minimiser la fonction f . On va donc e´tendre le simplexe selon cet axe en de´finissant le
point xe obtenu a` partir du point xr suivant la relation :
xe = xr + γ (xr − xg) (3.32)
avec γ est le coefficient d’expansion que l’on prendra e´galement e´gale a` 1. On repre´sente
cette transformation sur la figure 3.11.
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Figure 3.11 – Transformation par expansion - La condition f (xr) < f (x1)
implique que la direction (xg; xr) tend a` minimiser la fonction f : on va donc
e´tendre le simplexe dans cette direction.
• Il se peut ne´anmoins que le point re´fle´chi xr conduise e´galement a` une situation
peu favorable voire meˆme de´favorable dans certains cas, situation repre´sente´e par la
condition f (xn) < f (xr). Deux cas de figure se pre´sentent alors.
Le premier est lorsque f (xn) < f (xr) < f (xw). Le point xr obtenu est meilleur que
le point xw mais ne conduira pas a` un nouveau simplexe globalement meilleur que le
pre´ce´dent car f (xn) < f (xr) : le point xr est le pire des points du nouveau simplexe.
Dans ce cas, nous allons proce´der a` une contraction suivant l’axe (xg; xr) de´finie par :
xc = xg + β (xr − xg) (3.33)
ou` β est le coefficient de contraction de´fini comme valant 0.5 . Si f (xc) < f (xr) alors le
nouveau point contracte´ xc est conserve´ car il tend a` ame´liorer le nouveau simplexe (voir
figure 3.12.(a)). En revanche, si cette condition n’est pas ve´rifie´e, alors la contraction
est rejete´e dans son ensemble car elle ne conduit pas une meilleure configuration et
le syste`me va alors proce´der a` la dernie`re transformation, un re´tre´cissement (voir ci-
apre`s).
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Figure 3.12 – Transformation par contraction -
Le second cas de figure (figure 3.12.(b)) est lorsque f (xw) < f (xr). En d’autres termes,
le point re´fle´chi est encore pire que le point de de´part xw : le nouveau simplexe sera
imme´diatement rejete´ et de meˆme que pre´ce´demment, le syste`me va alors proce´der a`
une contraction en partant cette fois du point xw. De manie`re similaire, on de´finit le
point contracte´ xc par :
xc = xg + β (xw − xg) (3.34)
ou` β = 0.5. Si f (xc) < f (xw) alors le nouveau point contracte´ xc est conserve´, sinon
le programme va e´galement proce´der a` un re´tre´cissement.
• Le re´tre´cissement a lieu lorsqu’aucune des transformations pre´ce´dentes n’a aboutie
a` un meilleur ensemble de points x1, xn et xw. Pour l’ite´ration courante, le point x1
semble donc eˆtre le meilleur jeu de parame`tres (x,y). On va donc re´tre´cir le simplexe
dans sa direction comme repre´sente´ sur la figure 3.13. Dans ce cas, pour chacun des
sommets i du simplexe (excepte´ x1) on a alors :
xi = x1 + δ (xi − x1) avec i 6= 1 (3.35)
ou` δ = 0.5 est le facteur de re´tre´cissement. Il s’agit d’une transformation analogue a` la
contraction a` la diffe´rence qu’ici tous les sommets sont contracte´s vers x1 (dans le cas
de la contraction, un seul sommet e´tait de´place´). On parle donc e´galement pour cette
transformation de contractions multiples ou homothe´tie de centre x1 et de rapport δ.
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Figure 3.13 – Transformation par re´tre´cissement - Si aucune des autres trans-
formations n’a conduit a` l’obtention d’un meilleur jeu de parame`tres que x1, le
simplexe est alors contracte´ dans son ensemble vers ce meilleur point.
A partir du simplexe initial, l’algorithme posse`de donc un ensemble de transformations
qu’il va pouvoir utiliser a` chaque ite´ration afin de pouvoir de´placer le simplexe dans
l’espace des configurations et ainsi converger vers un minimum de la fonction f . Il
convient maintenant de pre´ciser le crite`re de convergence utilise´ ici. S’agissant d’un
algorithme ite´ratif, deux choix s’offrent a` nous. Le premier crite`re est un test ge´ome´-
trique. En convergeant vers un minimum, le simplexe va progressivement se re´tre´cir.
Les de´placements qu’il peut effectuer via les transformations e´tant directement lie´s a` sa
taille, il va donc arriver un moment ou` les mouvements qu’il effectuera seront conside´-
re´s comme ne´gligeables (les parame`tres de´finissant l’espace des configurations ne vont
que tre`s peu varier d’une ite´ration a` la suivante). En introduisant le barycentre G du
simplexe :
G =
1
M + 1
M+1∑
i=1
xi (3.36)
ou` M est la dimension de l’espace des configurations, i.e le nombre de parame`tres du
syste`me (on rappelle que le M-simplexe associe´ posse`de M + 1 sommets), on de´finit la
distance ε entre le barycentre G et le plus mauvais des sommets du simplexe xw (voir
figure 3.14).
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Figure 3.14 – Crite`re de convergence ge´ome´trique de l’algorithme de Nelder-
Mead - Si la distance ε entre le plus mauvais point xw et le barycentre G du
simplexe devient infe´rieure a` une distance limite εmin, le simplexe sera conside´re´
comme suffisamment petit et l’algorithme va stopper.
On de´finit alors une valeur εmin telle que pour ε < εmin le simplexe sera conside´re´
comme suffisamment petit pour que deux transformations successives ne conduisent pas
a` un de´placement suffisamment important du simplexe. Le principal inconve´nient de ce
type de crite`re re´side dans le fait que pour une fonction f convergeant tre`s lentement
vers un minimum, il va falloir des temps de calcul tre`s importants. Il convient donc de
pre´ciser ce crite`re avec une seconde condition d’arreˆt qui consiste a` fixer un nombre
d’ite´rations maximal a` effectuer. Cela pre´sente l’avantage dans le cas d’une fonction f
qui converge tre`s lentement de limiter le temps de calcul. En revanche, si la fonction
converge rapidement (i.e bien avant que le nombre d’ite´rations maximal soit atteint),
le premier crite`re pre´vaut, e´vitant donc e´galement d’avoir des temps de calcul trop
conse´quents.
A la fin de chaque ite´ration, une fois les transformations effectue´es, l’algorithme va
e´valuer le crite`re de convergence. S’il est ve´rifie´ alors le programme s’arreˆte car la
fonction aura converge´ vers un minimum. Dans le cas contraire, l’algorithme repart
au de´but en e´valuant la fonction sur l’ensemble des sommets du simplexe retenu pour
de´terminer les points x1, xn et xw. A partir de ce nouvel ensemble de points, de nouvelles
transformations seront effectue´es et ainsi de suite jusqu’a` convergence de l’algorithme.
Nous re´sumons son fonctionnement global sur la figure 3.15.
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Figure 3.15 – Sche´ma logique du fonctionnement de l’algorithme de Nelder-
Mead.
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3.2.2.2 Adaptation au cas de la MQDT
Le nombre de parame`tres d’un mode`le MQDT de´pend de la dimension de la ma-
trice de re´action K, i.e du nombre de voies Rydberg et de voies perturbatrices utilise´es.
La matrice K de dimension N e´tant re´elle syme´trique, on a donc N(N + 1)/2 para-
me`tres Kij inde´pendants. L’espace des configurations associe´ peut donc tre`s vite eˆtre
de grande dimension et trouver le bon jeu de parame`tres Kij qui permet d’obtenir
les bons e´tats lie´s peut s’ave´rer eˆtre une taˆche ardue compte tenu que la fonction χ2
associe´e a` l’e´quation (3.10) va admettre bon nombre de minimums locaux. Il est donc
primordial de faire en sorte que le simplexe ge´ne´re´ initialement se trouve suffisamment
pre`s du minimum global de la fonction χ2 afin que l’algorithme de Nelder-Mead puisse
y converger. Il est e´galement ne´cessaire de tenir compte de la sensibilite´ relative des
diffe´rents parame`tres lors de l’initialisation du simplexe car elle peut conduire l’algo-
rithme de Nelder-Mead a` e´loigner le simplexe de la zone de recherche optimale. En effet,
la modification d’un parame`tre donne´ par l’algorithme de Nelder-Mead peut fortement
modifier la valeur de χ2, empeˆchant alors le simplexe de se de´former dans cette direc-
tion. Lors de l’initialisation, le simplexe va eˆtre ge´ne´re´ de fac¸on a` ce que ses dimensions
suivant les directions associe´es aux parame`tres les plus sensibles soient suffisamment
petites. Ainsi, lors des diffe´rentes transformations qu’il va subir, le simplexe sera peu
de´forme´ suivant ces directions particulie`res, minimisant ainsi les variations brusques de
la fonction χ2.
Notre travail concerne les se´ries de Rydberg 4f 146snl 1, 3LJ de l’ytterbium. Les ni-
veaux d’e´nergie d’un bon nombre de ces se´ries et de leurs perturbateurs ont e´te´ observe´s
et analyse´s graˆce a` l’analyse MQDT ( [Aymar et al., 1980,Aymar et al., 1984,Ali et al.,
1999]).
Nous de´taillons ci-apre`s la me´thode d’initialisation que nous employons applique´e a`
titre d’exemple a` l’e´tude de la se´rie de Rydberg de l’ytterbium 6snd 1D2 conside´re´e en
couplage LS pur (on ne´glige le couplage entre les se´ries 1D2 et
3D2). A partir des valeurs
expe´rimentales des niveaux d’e´nergie provenant de [Aymar et al., 1980], nous calculons
leur de´faut quantique δ respectif en utilisant la relation (3.2). Leur expression est alors
donne´e par :
δ = n−
(
R˜
I6s −E
)1/2
(3.37)
ou` I6s est la limite d’ionisation de la se´rie Yb
+ 4f 146s, R˜ est la constante de Rydberg
corrige´e en masse, E et n sont respectivement l’e´nergie et le nombre quantique princi-
pal du niveau d’e´nergie conside´re´. On repre´sente sur la figure 3.16 l’e´volution du de´faut
quantique de la se´rie 6snd 1D2 en fonction du nombre quantique principal. Le compor-
tement du de´faut quantique laisse apparaˆıtre la pre´sence de trois niveaux perturbateurs
venant se coupler localement aux niveaux de la se´rie de Rydberg (repre´sente´s par les
traits pointille´s). Pour les grandes valeurs de n, les fluctuations sont dues aux erreurs
expe´rimentales (la re´solution spectroscopique valant 0.1 cm−1) et de´pendent d’autre
part du choix fait pour l’e´nergie de la limite d’ionisation I6s.
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Le mode`le MQDT que nous allons utiliser pour de´crire la se´rie 6snd 1D2 sera donc
constitue´ d’une se´rie de Rydberg et de trois niveaux perturbateurs. La matrice de re´ac-
tion K est alors une matrice (4× 4) pour un total de 10 parame`tres Kij inde´pendants.
L’initialisation de ces parame`tres, et donc a fortiori du simplexe, se fait par re´solution
graphique.
On proce`de d’abord a` l’initialisation du terme K00 associe´ a` la position en e´nergie des
e´tats lie´s de la se´rie de Rydberg 6snd 1D2 en posant :
K00 = − tan (πνj) (3.38)
La valeur de νj correspondante est obtenue en approximant l’e´volution du de´faut quan-
tique graˆce au de´veloppement en se´rie donne´ par la formule de Ritz dont nous rappelons
l’expression :
δnlj = δ0 (lj) +
δ2 (lj)
(n− δ0 (lj))2
+
δ4 (lj)
(n− δ0 (lj))4
+ . . . (3.39)
En posant νj = δ0 (lj), on initialise alors la valeur de K00.
Les autres termes Kii (avec i 6= 0) relatifs a` la position en e´nergie des diffe´rents niveaux
perturbateurs sont e´galement obtenus en posant :
Kii = − tan (πνi (νj)) avec i 6= 0 (3.40)
le nombre quantique effectif νi (νj) e´tant quant a` lui donne´ par la relation (3.9) une
fois choisie la valeur de la limite d’ionisation associe´e au niveau perturbateur conside´re´
et ou` le terme νj est a` de´finir manuellement pour chacun des perturbateurs.
La dernie`re e´tape de l’initialisation concerne les e´le´ments hors diagonaux Kij (avec
i 6= j) qui correspondent aux termes de couplage entre la se´rie de Rydberg et les
diffe´rents e´tats perturbateurs (et e´ventuellement entre se´ries de Rydberg si plusieurs
d’entre elles sont a` conside´rer dans le mode`le). Comme pour les Kii, ces termes sont a`
de´finir manuellement.
On repre´sente sur la figure 3.17 une initialisation possible des termes Kij (donne´e par
la courbe verte). Les positions des trois perturbateurs du mode`le co¨ıncident avec les po-
sitions re´elles, signe d’une bonne initialisation des termes diagonaux Kii. L’amplitude
des pics associe´s a` chacun des perturbateurs quant a` elle ne de´pend pas uniquement
des termes hors diagonaux Kij mais e´galement de l’ensemble des termes diagonaux. En
effet, pour obtenir la bonne force de couplage, les perturbateurs doivent eˆtre parfaite-
ment situe´s (termes Kii) vis-a`-vis des niveaux d’e´nergie de la se´rie de Rydberg (terme
K00). Il est donc normal et courant de ne pas obtenir les bonnes forces de couplage lors
de l’initialisation comme on peut le voir avec les deux e´tats perturbateurs les plus bas
en e´nergie.
Cette me´thode d’initialisation graphique s’ave`re suffisamment pre´cise pour per-
mettre de ge´ne´rer un simplexe initial dans une re´gion proche du minimum global de la
fonction f . Ne´anmoins, afin de s’assurer de la convergence du mode`le vers ce minimum
pre´cis, il est ne´cessaire d’apporter a` l’algorithme de Nelder-Mead une ame´lioration : la
me´thode du recuit simule´. Nous la de´taillons dans la section suivante.
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Figure 3.16 – E´volution du de´faut quantique de la se´rie de Rydberg de l’ytterbium
6snd 1D2 conside´re´e en couplage LS pur en fonction du nombre quantique principal. L’analyse
de cette e´volution laisse apparaˆıtre l’existence de trois niveaux perturbateurs pour cette
se´rie de Rydberg (repre´sente´s par les traits pointille´s). Donne´es spectroscopiques provenant
de [Aymar et al., 1980].
Figure 3.17 – Initialisation des parame`tres MQDT Kij pour la se´rie de Rydberg de
l’ytterbium 6snd 1D2.
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3.2.3 Cas d’une fonction pre´sentant de multiples minimums
locaux - Me´thode du recuit simule´
L’inconve´nient majeur de l’algorithme de Nelder-Mead (et de tout algorithme de
minimisation en ge´ne´ral) est, qu’a` partir des conditions initiales donne´es, il va converger
vers le minimum de la fonction le plus proche. En effet, les de´placements autorise´s
visant a` toujours ame´liorer la configuration du syste`me, le simplexe va ne´cessairement
converger vers la zone favorable la plus proche qui n’est pas ne´cessairement le minimum
global de la fonction a` minimiser. Une fois « pie´ge´ » dans ce minimum local, le simplexe
n’a plus la possibilite´ d’en sortir puisque tout nouveau de´placement vers l’exte´rieur de
ce qui peut eˆtre vu comme un puits de potentiel conduirait a` cre´er un sommet pour
lequel la valeur de la fonction serait particulie`rement de´favorable compare´e aux autres
sommets existants. Comme nous l’avons vu pre´ce´demment, un choix judicieux des
conditions initiales permet de ge´ne´rer un simplexe dans une re´gion proche du minimum
global, mais cela ne garantit en rien que la convergence va s’effectuer vers ce minimum
en particulier. Il est donc ne´cessaire de re´aliser une imple´mentation supple´mentaire a`
l’algorithme de Nelder-Mead afin de s’affranchir de ce proble`me.
La technique dite du « recuit simule´ » est une me´thode empirique particulie`rement
adapte´e aux proble`mes d’optimisation impliquant un grand nombre de parame`tres,
en particulier la de´termination du minimum global d’une fonction se trouvant noye´ au
sein d’une multitude d’extremums locaux. Elle tire son nom d’un proce´de´ me´tallurgique
consistant a` controˆler la phase de refroidissement d’un mate´riau en alternant des cycles
de refroidissement et des cycles de chauffage (recuit). Cela permet de laisser le temps
aux atomes de s’agencer dans la configuration e´nerge´tique la plus favorable (i.e qui
minimise l’e´nergie du syste`me), chose non force´ment permise avec un refroidissement
rapide.
En thermodynamique, la distribution de Bolzmann donne´e par l’expression :
P (E) ∝ e−E/kBT (3.41)
traduit l’ide´e qu’un syste`me a` l’e´quilibre thermique a` la tempe´rature T (avec kB la
constante de Boltzmann) voit son e´nergie distribue´e de manie`re probabiliste sur l’en-
semble des niveaux d’e´nergie E accessibles. Meˆme a` basse tempe´rature, il existe donc
une probabilite´ non-nulle que le syste`me e´volue dans une configuration d’e´nergie plus
e´leve´e. Ainsi, le syste`me qui e´tait initialement dans une configuration associe´e a` un
minimum local d’e´nergie peut e´voluer de proche en proche vers le minimum global. Un
tel re´ordonnement des atomes e´tant lie´ a` la tempe´rature, plus cette dernie`re sera faible,
moins la probabilite´ d’e´volution sera e´leve´e.
La me´thode du recuit simule´ consiste donc a` ajouter des fluctuations thermiques a`
l’algorithme de minimisation suivant un mode`le similaire a` l’e´quation (3.41). Ceci va
alors permettre au syste`me d’e´voluer vers une configuration plus favorable correspon-
dant au minimum global de la fonction.
En pratique, l’ajout des fluctuations thermiques a` l’algorithme de Nelder-Mead se fait
comme suit : lors de l’e´valuation de la fonction a` minimiser f sur l’ensemble des som-
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mets xi (avec i = 1, . . . ,M + 1) du M-simplexe, on ajoute une variable probabiliste
proportionnelle a` la tempe´rature et a` l’ite´ration courante de´finie par :
Θi (k) = α (k) log (R [0; 1]) (3.42)
ou` R [0; 1] est un nombre ale´atoire compris dans l’intervalle [0; 1] et la fonction α (k)
ve´rifie :
α (k) = T0 (1− β)k (3.43)
avec T0 la tempe´rature initiale du syste`me, k l’ite´ration courante de l’agorithme de
Nelder-Mead et la constante β de´finie la vitesse de de´croissance de la tempe´rature. La
valeur de la fonction f pour chaque sommet xi du simplexe est alors donne´e par :
fi = f (xi)−Θi (k) (3.44)
L’ajout de ces fluctuations va permettre de re´aliser des de´placements qui n’auraient
pas e´te´ autorise´s sans c¸a, permettant ainsi au simplexe d’explorer une plus grande zone
de l’espace des configurations et e´ventuellement sortir d’un minimum local ou` il aurait
commence´ a` converger. Au fur et a` mesure de la de´croissance de la tempe´rature du
syste`me, l’algorithme va finir par converger vers le minimum global de la fonction f .
3.3 Re´sultats
Nous pre´sentons dans cette section les re´sultats pre´liminaires obtenus pour les se´ries
de Rydberg 4f 146snℓ 1S0,
3,1D2 et
3,1P1. Il convient d’emble´e de pre´ciser que ces re´sultats
n’ont pas pour objectif de fournir de nouveaux cadres descriptifs pour les diffe´rentes
se´ries de Rydberg que nous avons e´tudie´es. En effet, faute de donne´es spectroscopiques
re´centes, le mode`le ab initio que nous utilisons est base´ sur les donne´es issues de
[Camus et al., 1980,Aymar et al., 1980,Aymar et al., 1984], celles-la` meˆme de´ja` utilise´es
pour de´crire ces diffe´rentes se´ries et dont les re´sultats sont donne´s dans [Aymar et al.,
1980,Aymar et al., 1984]. En comparant les re´sultats pre´sente´s ici avec ceux obtenus
par le passe´, cela nous permet de valider le bon fonctionnement de notre mode`le MQDT
et de voir s’il s’ave`re plus performant que ceux propose´s dans les travaux passe´s. Dans
un futur proche, avec des donne´es spectroscopiques actualise´es obtenues graˆce a` notre
expe´rience, nous serons en mesure de reprendre entie`rement la description de chacune
des diffe´rentes se´ries et ainsi fournir de nouveaux mode`les MQDT permettant de mieux
de´crire le spectre e´nerge´tique de l’atome d’ytterbium.
Le traitement MQDT d’une se´rie de Rydberg de´bute avec l’identification des diffe´-
rentes voies perturbatrices. Une e´tude approfondie des niveaux d’e´nergie de l’ytterbium
est donne´e dans [Wyart and Camus, 1979]. Ce travail met en e´vidence l’existence de
configurations a` deux e´lectrons actifs de type nℓn′ℓ′ (nℓ, n′ℓ ′ 6= 6s) ou meˆme plus com-
plexes a` quatre e´lectrons de la forme 4f 13nℓn′ℓ′n′′ℓ′′ susceptibles de perturber les se´ries
de Rydberg 6snℓ. Nous partons donc de ces re´sultats pour de´finir les mode`les MQDT
utilise´s pour de´crire les se´ries 6snℓ 1S0,
3,1D2 et
3,1P1.
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3.3.1 E´tude de la se´rie 6sns 1S0
L’e´tude de la se´rie de Rydberg 6sns 1S0 a e´te´ effectue´e pour les niveaux n = 10 a`
n = 65 en utilisant un mode`le MQDT a` trois voies de couplage. Les deux voies pertur-
batrices re´sultent d’une part d’une configuration a` quatre e´lectrons de type 4f 135d6snp
et d’autre part d’une configuration doublement excite´e 6pnp. Les deux e´tats pertur-
bateurs associe´s ont e´te´ identifie´s comme e´tant respectivement les e´tats 4f 135d6s6p
(49897.32 cm−1) et 6p 2 1S0 (48344.38 cm−1). L’ensemble des parame`tres de ce mode`le
a` trois voies de couplage est donne´ dans le tableau 3.1. A noter que les termes de
couplage des voies associe´es aux deux perturbateurs K23 = K32 ont e´te´ initialise´ a`
1.0× 10−8 et que le mode`le n’a que peu agi dessus.
Dans l’article [Aymar et al., 1980], les auteurs ont re´alise´ leur e´tude sur une plage
de niveaux allant de n = 7 a` n = 65 avec un mode`le a` cinq voies, les deux voies
supple´mentaires servant a` de´crire deux e´tats perturbateurs identifie´s comme e´tant les
niveaux 4f 135d6s6p et 6p 2 3P0. Ces niveaux perturbateurs sont localise´s a` basse e´nergie,
a` savoir entre 6s 8s 1S0 et 6s 9s
1S0 pour ce qui est de 6p
2 3P0 et entre 6s 9s
1S0 et
6s 10s 1S0 pour l’e´tat 4f
135d6s6p. Les auteurs mettent cependant en avant l’absence de
donne´e spectroscopique pour l’e´tat 6s 9s 1S0, les obligeant a` utiliser une valeur calcule´e
the´oriquement. Afin de tester au mieux la validite´ de notre mode`le MQDT, nous avons
choisi de nous restreindre a` des plages de niveaux pour lesquels l’ensemble des donne´es
spectroscopiques sont disponibles. Dans notre analyse les niveaux n = 7, 8 et 9 ont
donc e´te´ e´carte´s, nous permettant ainsi de nous ramener au mode`le a` trois voies de
couplage pre´sente´ dans le tableau 3.1. Ce choix a e´galement e´te´ motive´ par le fait
qu’expe´rimentalement, seuls les niveaux Rydberg a` partir de n = 20 vont pre´senter un
inte´reˆt dans notre cas, l’e´nergie de ces niveaux de´pendant peu des perturbateurs.
Les re´sultats obtenus avec notre mode`le sont pre´sente´s sur la figure 3.18 sous forme
de diagramme de Lu-Fano, ou` les valeurs expe´rimentales sont donne´es par les cercles
rouges et les pre´dictions du mode`le a` trois voies par les traits pleins noirs. Ces re´sultats
e´tant en ade´quation avec ceux pre´sente´s dans [Aymar et al., 1980], cela nous permet
donc de confirmer le bon fonctionnement de l’imple´mentation nume´rique de la the´orie
de la MQDT dans un cas simple a` trois voies.
Notre e´tude sur la plage de niveaux d’e´nergie conside´re´s correspond a` une de´viation
RMS de 0.14 cm−1. Cette valeur est meilleure de plus d’un facteur 2 par rapport a`
celle obtenue dans [Aymar et al., 1980] et qui vaut 0.31 cm−1. La diffe´rence entre ces
deux valeurs de de´viation RMS n’est pas imputable au seul choix d’exclure les niveaux
d’e´nergie n < 10 dans notre mode`le puisque l’e´cart d’e´nergie entre valeurs expe´rimen-
tales et valeurs pre´dites dans [Aymar et al., 1980] pour ces niveaux est du meˆme ordre
de grandeur que pour le reste de la se´rie. En revanche, le fait de se restreindre aux
niveaux d’e´nergie n > 10 fait que notre mode`le ne ne´cessite pas l’ajout des deux e´tats
perturbateurs supple´mentaires e´voque´s pre´ce´demment. Ce nombre re´duit d’e´tats per-
turbateurs combine´ au fait que l’e´nergie de ces e´tats perturbateurs n’est pas prise en
compte dans notre mode`le pour le calcul de la fonction d’erreur χ2 peut expliquer cet
e´cart de pre´cision entre les deux mode`les. En effet, notre mode`le MQDT va ajuster
les parame`tres Kij, et donc l’e´nergie des deux e´tats perturbateurs, de fac¸on a` pre´dire
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au mieux les niveaux d’e´nergie de la se´rie de Rydberg 6sns 1S0 inde´pendamment de
l’e´nergie re´elle de ces niveaux perturbateurs. Cela se remarque dans le tableau 3.1 dans
lequel on a e´galement fait figurer les parame`tres de notre mode`le a` trois voies en repre´-
sentation Uiα. On note en effet une diffe´rence importante des valeurs des e´le´ments de
matrice Uiα par rapport a` ceux pre´sente´s dans [Aymar et al., 1980] notamment le terme
U33 relatif a` l’e´nergie de l’e´tat perturbateur 6p
2 1S0. Pour une comparaison plus pre´cise
de l’efficacite´ de notre mode`le a` trois voies par rapport a` celui a` cinq voies propose´
dans la publication, il conviendra donc d’inclure l’e´nergie des e´tats perturbateurs dans
le calcul de la fonction d’erreur χ2.
Il est e´galement mentionne´ dans [Vaillant et al., 2014] que des effets tels que la po-
larisation du coeur ionique peuvent conduire a` une de´pendance en e´nergie des e´le´-
ments de matrice Kij . Bien que cette de´pendance soit la plupart du temps ne´gligeable,
il arrive que dans certaines situations les e´tats lie´s pre´dits par le mode`le ne repro-
duisent pas convenablement les niveaux d’e´nergie re´els sur une grande plage d’e´ner-
gie. L’ajout d’une de´pendance en e´nergie des e´le´ments diagonaux Kii selon Kii (E) =
K
(0)
ii + K
(0)
ii (I6s − E) /I6s permet alors d’ame´liorer l’efficacite´ du mode`le. De fac¸on
e´quivalente dans [Aymar et al., 1980], les de´fauts quantiques propres µα sont consi-
de´re´s comme de´pendant en e´nergie selon l’expression µα = µ
0
α + µ
1
α/ν
2. Dans notre
imple´mentation actuelle de la the´orie de la MQDT, les e´le´ments de matrice Kij et donc
a fortiori les de´fauts quantiques µα sont conside´re´s comme invariant en e´nergie. Bien
que les de´fauts quantiques propres µα obtenus avec notre mode`le soient similaires a`
ceux pre´sente´s dans [Aymar et al., 1980], leur inde´pendance a` l’e´nergie devrait avoir
une influence sur la valeur de la de´viation RMS. Cependant, la relative constance du
de´faut quantique des e´tats de la se´rie de Rybderg 6sns 1S0 pour les grandes valeur de n
laisse a` penser que l’ajout d’une de´pendance en e´nergie des Kij et µα aurait un be´ne´fice
faible pour l’e´tude de cette se´rie de Rydberg.
Un autre facteur intervenant sur la pre´cision du mode`le MQDT est la valeur de
la limite d’ionisation 6snℓ. Comme explique´ dans [Aymar et al., 1984], la limite d’io-
nisation de la se´rie de Rydberg e´tudie´e est conside´re´e comme un parame`tre ajustable
du syste`me. Dans la publication [Camus et al., 1980], les auteurs proposent une limite
d’ionisation valant I6s = 50443.2± 0.1cm−1, de´termine´e a` partir des se´ries 6sns 1S0 et
6snd 3,1D2. Une version re´vise´e a` I6s = 50443.08± 0.05cm−1 est propose´e dans [Aymar
et al., 1984] obtenue a` partir de l’e´tude des se´ries de Rydberg de parite´ impaire.
Nous repre´sentons sur la figure 3.19 l’influence de ces deux valeurs de limite d’ionisa-
tion sur le mode`le MQDT. On observe dans le cas de l’ancienne valeur a` 50443.2cm−1
une faible de´rive des valeurs expe´rimentales pour les grands n, permettant ainsi au mo-
de`le d’approximer correctement ces niveaux malgre´ le bruit imputable a` la re´solution
spectroscopique. En revanche le mode`le s’ave`re moins pre´cis pour reproduire le com-
portement des niveaux dans la plage n=23 a` n≈30. Avec la nouvelle valeur propose´e
on voit que cette fois cela permet au mode`le de mieux suivre l’e´volution des niveaux
dans la plage d’e´nergie pre´ce´dente. En revanche cela induit une de´rive des niveaux
expe´rimentaux pour les grandes valeurs de n.
La pre´cision des mode`les MQDT de´pendant de la pre´cision des donne´es expe´rimen-
tales, l’obtention de nouvelles valeurs spectroscopiques pour cette se´rie avec la pre´cision
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des lasers actuels nous permettra de proposer une nouvelle valeur de cette limite d’io-
nisation. Nous pourrons alors proce´der a` une nouvelle analyse comple`te de la se´rie de
Rydberg 6sns 1S0 avec un mode`le a` cinq voies de couplage plus pre´cis que celui propose´
dans [Aymar et al., 1980].
Figure 3.18 – Diagramme de Lu-Fano de la se´rie de Rydberg 6sns 1S0. Les donne´es
expe´rimentales sont mate´rialise´es par les cercles rouges et les pre´dictions du mode`le MQDT
par le trait plein noir. ν6s est calcule´ par rapport a` la limite I6s = 50443.08 cm
−1 et ν3 est
calcule´ par rapport a` la limite d’ionisation de la troisie`me voie I3 = 80835.39 cm
−1.
Voies 1 2 3
| i〉 6s1/2ns1/2 4f 135d6snp 6p 3/2np 3/2
Ii 50443.08 83967.70 80835.39
|ψα〉 6sns 1S0 4f 135d6snp 6pnp 1S0
Kij
2.06306 0.60349 -0.03390
... 1.09172 1.12×10−8
· · · · 0.38440
µα 0.37206 0.21541 0.11654
Uiα
0.901885 0.431696 -0.0155346
-0.430997 0.901679 0.0348827
0.029066 -0.0247648 0.999271
Tableau 3.1 – Parame`tres du mode`le MQDT pour l’e´tude de la se´rie 6sns 1S0, en repre´sen-
tation Kij et en repre´sentation Uiα.
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Figure 3.19 – Influence de la limite d’ionisation de la se´rie 6snℓ sur la se´rie de Rydberg
6sns 1S0. Figure du haut - Ancienne limite a` 50443.2cm
−1. Cette limite tend a` minimiser les
e´carts pour les grandes valeurs n mais le mode`le e´choue a` reproduire l’e´volution des niveaux
dans la plage n= 23 a` n≈ 30. Figure du bas - Nouvelle limite a` 50443.08cm−1. Le mode`le
arrive de´sormais a` reproduire l’e´volution des niveaux dans la plage n=23 a` n≈30 mais cette
limite introduit une de´rive des grandes valeurs de n.
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3.3.2 E´tude des se´ries 6snd 3,1D2
Nous pre´sentons maintenant les re´sultats obtenus concernant les se´ries 6snd 3,1D2
pour des niveaux allant de n= 8 a` n= 61. Le mode`le MQDT utilise´ est identique
a` celui propose´ dans [Aymar et al., 1980], a` savoir une description ne´cessitant trois
e´tats perturbateurs. Les deux premiers re´sultent d’une configuration a` quatre e´lectrons
4f 135d6s6p (d’e´nergies 48762.52 cm−1 et 50244.38 cm−1) et le dernier correspond au
niveau doublement excite´ 6p 2 1D2 (47420.97 cm
−1).
Pour notre e´tude, nous sommes e´galement partis du meˆme jeu de parame`tres Uiα
donne´ (transforme´ en Kij dans notre mode`le) comme parame`tres initiaux. Le χ
2 initial
associe´ vaut environ 1250. L’inde´pendance en e´nergie des Kij et µα dans notre mode`le
contrairement au mode`le utilise´ dans [Aymar et al., 1980] peut eˆtre une des explications
possibles a` cette importante erreur initiale.
Les re´sultats sont repre´sente´s par le diagramme de Lu-Fano 3.20 et correspondent
a` un χ2 ≈ 21.5. Nous les comparons avec ceux obtenus dans [Aymar et al., 1980] et
donne´s par la figure 3.21. Il convient en premier lieu de noter le tre`s bon accord entre
les diffe´rents diagrammes de Lu-Fano. En particulier, les comportements observe´s au
voisinage des perturbateurs situe´s a` proximite´ des e´tats 6s 9d et 6s26d sont identiques.
Les deux mode`les diffe`rent en revanche pour de´crire l’e´volution des e´tats au voisinage
du second perturbateur situe´ a` proximite´ des niveaux 6s11d. Le mode`le de [Aymar
et al., 1980] conduit a` un second perturbateur assez fortement couple´ mais n’arrive
pas a` reproduire convenablement le comportement des e´tats 6s10d et 6s11d des deux
se´ries. Notre mode`le quant a` lui pre´dit un second perturbateur couple´ de manie`re plus
localise´e aux e´tats 6s11d 3,1D2 et arrive a` reproduire avec une plus grande pre´cision
l’e´volution des e´tats dans cette zone. Cela se traduit par une de´viation RMS valant
0.24 cm−1 sur les 106 niveaux de notre e´tude alors qu’elle est de 1.06 cm−1 sur les
125 niveaux e´tudie´s dans [Aymar et al., 1980]. Ne´anmoins, comme explique´ dans le
paragraphe consacre´ a` l’e´tude de la se´rie de Rydberg 6sns 1S0, cette meilleure effica-
cite´ de notre mode`le MQDT peut s’expliquer par la non prise en compte de l’e´nergie
des e´tats perturbateurs dans le calcul de la fonction d’erreur χ2. Comme dans l’e´tude
pre´ce´dente, cela se traduit au travers des parame`tres du mode`le exprime´s en repre´sen-
tation Uiα. Les de´fauts quantiques propres µα sont une nouvelle fois similaires a` ceux
donne´s dans [Aymar et al., 1980] mais les e´le´ments de matrice Uiα diffe`rent quant a`
eux profonde´ment.
L’e´tude des se´ries 6snd 3,1D2 a e´galement mis en avant une limitation de l’algo-
rithme de Nelder-Mead. En effet, bien qu’e´tant partis du meˆme jeu de parame`tres Uiα,
les premiers re´sultats n’arrivaient pas a` reproduire le me´lange singulet-triplet observe´
au voisinage du second niveau perturbateur. Nous avons e´te´ oblige´ de changer manuel-
lement le signe du couplage entre les e´tats singulets et triplets afin d’obtenir le re´sultat
pre´sente´ ici, l’algorithme n’arrivant pas a` le faire lui-meˆme. Cela s’explique par le fait
qu’en premie`re approximation, le couplage est bon quelque soit le signe. Cependant,
des interfe´rences entre les diffe´rents couplages conduisent a` de petites variations de l’er-
reur qui font qu’en re´alite´ un des deux signes donne une solution clairement meilleure.
Le fait pour le mode`le de devoir inverser le signe du couplage implique de devoir faire
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tendre ce terme de couplage vers ze´ro. A ce moment la`, le χ2 associe´ devient tre`s grand
et la barrie`re induite ne peut eˆtre franchie meˆme avec l’emploi d’un recuit simule´. Nous
devons en effet choisir une tempe´rature bien infe´rieure a` cette barrie`re pour obtenir
des temps de convergence raisonnables (de l’ordre de la demi-journe´e). Pour les e´tudes
futures, il conviendra donc de conside´rer les deux situations ou` le signe du couplage
entre se´ries de Rydberg change afin de de´terminer laquelle conduit au re´sultat le plus
pertinent.
Nous donnons dans le tableau 3.2 le jeu de parame`tres finalement obtenu apre`s opti-
misation des parame`tres initiaux Uiα.
Figure 3.20 – Diagramme de Lu-Fano des se´ries de Rydberg 6snd 3,1D2. Les donne´es
expe´rimentales sont mate´rialise´es par les cercles rouges et triangles violets et les pre´dictions
de notre mode`le MQDT a` cinq voies par les traits pleins noirs. ν6s est calcule´ par rapport
a` la limite I6s = 50443.2 cm
−1 et ν5 est calcule´ par rapport a` la limite d’ionisation de la
cinquie`me voie I5 = 79725.35 cm
−1.
Figure 3.21 – Diagramme de Lu-Fano des se´ries de Rydberg 6snd 3,1D2 issu de [Aymar
et al., 1980].
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Voies 1 2 3 4 5
| i〉 6s1/2nd5/2 6s1/2nd3/2 4f 135d6snp 4f 135d6snp 6pnp
Ii 50443.2 50443.2 83967.70 83967.70 79725.35
|ψα〉 6snp 1D2 6snp 3D2 4f 135d6snp 4f 135d6snp 6p 2 1D2
Kij
-1.11369 0.02604 0.00067 0.01812 0.21364
... -0.99654 5.56×10−4 0.00642 0.047354
...
. . . 0.70798 -1.92×10−4 -0.00222
...
. . . 0.89295 -0.01396
· . . . . . . . . . 0.49506
µα 0.728598 0.750702 0.232118 0.196104 0.153698
Uiα
0.98325 -0.13293 -0.00047 -0.00918 -0.12437
-0.12757 -0.99057 0.00044 0.00496 0.04980
-0.00569 -0.00268 0.00063 -0.99948 0.03164
0.00097 4.7×10−6 -0.99993 -0.00027 0.01141
0.13005 0.03320 0.01142 0.03054 0.99042
Tableau 3.2 – Parame`tres du mode`le MQDT pour l’e´tude des se´ries 3,1D2, en repre´sentation
Kij et en repre´sentation Uiα.
3.3.3 E´tude des se´ries 6snp 3,1P1
Nous pre´sentons dans cette section l’e´tude re´alise´e sur les se´ries 6snp 3,1P1 pour
les niveaux n = 12 a` n = 81. Ces se´ries ont fait l’objet de deux pre´ce´dents travaux
pre´sente´s dans [Aymar et al., 1980] et [Aymar et al., 1984].
Dans l’article initial [Aymar et al., 1980], l’analyse a e´te´ re´alise´e pour les e´tats 1P1
allant jusqu’a` n = 48 et les e´tats 3P1 jusqu’a` n = 25. Le mode`le pre´sente´ dans cet
article est un mode`le a` six voies de couplage ne´cessitant quatre e´tats perturbateurs
de configuration 4f 135d6snd. Le manque de donne´es spectroscopiques pour les e´tats
3P1 empeˆche de pre´dire une quelconque e´volution de ces e´tats a` l’approche du seuil
d’ionisation. Le mode`le MQDT retenu est donc celui qui reproduit au mieux l’e´volution
a` haute e´nergie des e´tats 1P1. Dans ce mode`le, deux des perturbateurs sont localise´s a`
basse e´nergie et les deux autres sont situe´s de part et d’autre de la limite d’ionisation
I6s de fac¸on a` reproduire la lente de´rive observe´e pour le de´faut quantique des e´tats
1P1. Il en re´sulte une de´rive similaire attendue pour les e´tats
3P1.
3.3 Re´sultats 147
Les re´sultats pre´sente´s dans [Aymar et al., 1984] ont mis en avant la ne´cessite´ d’une
nouvelle e´tude de ces se´ries pour deux raisons. D’une part, une nouvelle spectroscopie
comple`te a e´te´ re´alise´e pour les deux se´ries, e´tendant les donne´es disponibles jusqu’a` n =
81. Les auteurs mettent e´galement en avant le fait que les e´tats pre´ce´demment labellise´s
1P1 semblent correspondre en re´alite´ a` la valeur moyenne des deux nouvelles se´ries
mesure´es, discre´ditant donc l’affectation des e´tats 1P1 et
3P1 pre´ce´demment propose´e.
D’autre part, l’existence du perturbateur pre´dit comme devant se situer au dela` de
la limite d’ionisation I6s n’a pu eˆtre prouve´e expe´rimentalement contrairement a` celui
situe´ en dessous [Blondel et al., 1983].
Remarque importante : Dans cet article, les deux nouvelles se´ries mesure´es ont e´te´
labellise´es 6snp+ et 6snp− , correspondant respectivement aux niveaux de plus haute
et de plus basse e´nergie de chaque doublet 6snp. En absence de perturbateur, le spin-
orbite est responsable de la leve´e de de´ge´ne´rescence dans le doublet. Les e´tats 6snp−
correspondent au triplet et les e´tats 6snp+ au singulet.
La nouvelle valeur de la limite d’ionisation I6s propose´e (cf. §3.3.1) conduit a` une de´rive
progressive du de´faut quantique des e´tats 3P1 alors que les e´tats
1P1 ne sont pas per-
turbe´s a` haute e´nergie. Un tel comportement des niveaux d’e´nergie est caracte´ristique
selon les auteurs d’un seul et unique e´tat perturbateur couple´ sur un grand nombre
d’e´tats. Le recourt a` un e´tat perturbateur supple´mentaire situe´ au dela` de la limite
d’ionisation I6s n’est plus ne´cessaire. Ils ont donc propose´ un nouveau mode`le a` cinq
voies de couplage pour de´crire les se´ries 6snp 3,1P1.
Compte tenu de ces pre´ce´dentes conclusions, sous sommes parti du meˆme mode`le
MQDT a` cinq voies de couplage que celui propose´ dans [Aymar et al., 1984]. Les
re´sultats sont donne´s sur le graphe de Lu-Fano 3.22 et nous les comparons avec les
re´sultats de la publications donne´s par la figure 3.23.
Il apparaˆıt tre`s clairement sur ce graphe que ce mode`le a` cinq voies de couplage de´crit
parfaitement les deux se´ries pour les basses e´nergies. On remarque que le premier
perturbateur induit un fort me´lange singulet-triplet qui conduit a` un changement de
spin total des e´tats. En revanche, le fait de ne recourir qu’a` un seul e´tat perturbateur
proche de la limite d’ionisation I6s dans notre mode`le ne parvient pas a` reproduire
correctement la lente de´rive du de´faut quantique des niveaux 6snp 3P1, contrairement
au mode`le pre´sente´ dans [Aymar et al., 1984].
Compte tenu de ces observations, nous proposons d’utiliser un mode`le similaire a`
celui propose´ dans [Aymar et al., 1980], a` savoir six voies de couplage dont un des e´tats
perturbateurs est situe´ au dela` de la limite d’ionisation I6s. Les re´sultats sont pre´sente´s
sur le graphe de Lu-Fano 3.24.
De manie`re similaire au mode`le pre´ce´dent, le comportement des se´ries pour les basses
e´nergies est bien reproduit. La pre´sence du perturbateur supple´mentaire situe´ au dela`
de la limite d’ionisation permet cette fois de mieux reproduire l’e´volution des se´ries
6snp 3,1P1. En revanche entre n = 20 et n ≈ 30, le mode`le ne s’ave`re pas capable
d’effectuer une correspondance avec les valeurs expe´rimentales, comme c’est aussi le
cas dans [Aymar et al., 1984].
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Cette ne´cessite´ de devoir recourir a` un e´tat perturbateur supple´mentaire dans notre
mode`le peut provenir de la de´finition de notre fonction d’erreur χ2. En effet, du fait de
sa de´pendance en ν−6, les e´tats de basse e´nergie ont un poids tre`s important dans le
calcul de l’erreur. Le mode`le va donc chercher le jeu de parame`tres Kij qui permet de
reproduire au mieux le comportement de ces e´tats au de´triment de ceux de plus haute
e´nergie.
Nous proposons donc de tester le meˆme mode`le en utilisant un fonction d’erreur ex-
clusivement sur les ν et ne de´pendant plus de l’e´nergie des niveaux. Cette nouvelle
fonction est de´finie par :
χ2 =
1
Np
Np∑
n=1
[
ν(n)exp − ν(n)th
]2
(3.45)
Les re´sultats sont donne´s sur la figure 3.25. Nous sommes partis des donne´es obtenues
avec le mode`le utilisant la fonction χ2 (dont les re´sultats sont donne´s dans le diagramme
de Lu-Fano 3.24) afin de disposer d’une bonne initialisation des parame`tres. Nous
avons alors relance´ le mode`le avec cette fois la fonction χ2 et on peut voir qu’il s’ave`re
maintenant bien plus performant pour reproduire la de´rive du de´faut quantique des
e´tats 6snp 3P1. En revanche, la description du comportement des e´tats a` plus basse
e´nergie est moins pre´cise. Cependant, expe´rimentalement ce sont les e´tats a` partir de
ν = 20 qui pre´sentent un inte´reˆt pour nous, donc ce mode`le conduit a` des re´sultats tout
a` fait satisfaisants. La de´viation RMS obtenue pour l’ensemble de la plage de niveaux
vaut 0.17cm−1. Il conviendra a` l’avenir de tester cette nouvelle fonction d’erreur avec
le mode`le a` cinq voies de couplage propose´ dans [Aymar et al., 1984]. De plus, le fait
qu’on ne puisse a` la fois optimiser la description des niveaux profonds et ceux pre`s du
seuil sugge`re d’introduire des e´le´ments Kii fonction de l’e´nergie.
Les diffe´rents parame`tres du mode`le a` six voies de couplage avec la fonction d’erreur
χ2 sont re´sume´s dans le tableau 3.3.
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Voies 1 2 3 4 5 6
| i〉 6s1/2np 3/2 6s1/2np 1/2 4f 135d6snd 4f 135d6snd 4f 135d6snd 4f 135d6snd
Ii 50443.08 50443.08 83967.7 83967.7 83967.7 83967.7
|ψα〉 6snp 1P1 6snp 3P1 4f 135d6snd 4f 135d6snd 4f 135d6snd 4f 135d6snd
Kij
-0.05010 0.00519 -0.06605 0.06927 8.83×10−6 0.0
... -0.50988 -0.00015 0.00182 -0.06775 0.29367
...
. . . 0.86454 0.00384 6.28×10−6 8.80×10−6
...
. . . 0.75005 1.01×10−5 8.17×10−6
...
. . . 0.69000 1.08×10−5
. . . . . . . . . . . . . 0.49023
µα 0.86930 0.75598 0.69584 -0.59312 0.56758 -0.06074
Uiα
-0.07240 -0.00048 0.99733 -0.00995 0.00021 -0.00035
-0.08432 -0.002577 -0.01606 -0.99630 0.00248 -0.00288
0.00028 0.08519 0.00014 -0.00307 -0.98891 0.12162
-0.00917 0.96388 -0.00051 -0.00083 0.05090 -0.26129
-0.00173 -0.25222 -0.00027 0.00323 -0.13950 -0.95756
0.99376 0.00816 0.071292 -0.08526 0.00073 -0.00435
Tableau 3.3 – Parame`tres du mode`le MQDT a` 6 voies de couplage pour l’e´tude
des se´ries de Rydberg 6snp 3,1P1, en repre´sentation Kij et en repre´sentation Uiα.
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Figure 3.22 – Diagramme de Lu-Fano des se´ries de Rydberg 6snp 3,1P1 avec
un mode`le a` 5 voies de couplage.
Figure 3.23 – Diagramme de Lu-Fano des se´ries de Rydberg 6snp 3,1P1 issu
de [Aymar et al., 1984] et obtenu avec un mode`le a` 5 voies de couplage.
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Figure 3.24 – Diagramme de Lu-Fano des se´ries de Rydberg 6snp 3,1P1 avec
un mode`le a` 6 voies de couplage.
Figure 3.25 – Diagramme de Lu-Fano des se´ries de Rydberg 6snp 3,1P1 ob-
tenu un mode`le a` 6 voies de couplage et la fonction d’erreur inde´pendante en
e´nergie.
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3.4 Perspectives
Les re´sultats pre´sente´s dans ce chapitre montrent que l’imple´mentation nume´rique
de la MQDT arrive a` reproduire convenablement le spectre e´nerge´tique de l’ytterbium
sur l’ensemble des se´ries e´tudie´es. La principale source d’incertitude du mode`le e´tant,
comme nous l’avons pre´ce´demment explique´, la pre´cision des donne´es spectroscopiques
dont nous disposons actuellement. Cette re´solution de l’ordre de 0.1cm−1 ne permet pas
de de´terminer convenablement le jeu de parame`tres Kij ade´quat. De cette impre´cision
expe´rimentale de´coule e´galement une difficulte´ a` estimer la bonne valeur de la limite
d’ionisation I6s. L’objectif a` court terme est donc de refaire une spectroscopie comple`te
des diffe´rentes se´ries 6snℓ au moyen de notre expe´rience. Nous serons alors en mesure de
pouvoir refaire l’e´tude comple`te de ces diffe´rentes se´ries afin de proposer de nouveaux
mode`les plus en ade´quation avec la re´alite´ spectroscopique. Ces nouveaux mode`les
devront e´galement inclure l’e´nergie des e´tats perturbateurs dans le calcul de la fonction
d’erreur χ2 afin de pouvoir pre´dire leur e´nergie re´elle. La ne´cessite´ de la de´pendance
en e´nergie des termes diagonaux Kii mise en avant dans l’e´tude des se´ries de Rydberg
6snp 3,1P1 devra e´galement eˆtre imple´mente´e.
L’e´tape de de´veloppement suivante est en rapport direct avec le programme pre´ce´-
demment de´veloppe´ par l’e´quipe pour le calcul de diagrammes Stark et la pre´diction de
re´sonances Fo¨rster dans le cas des atomes alcalins. Ce programme repose sur le calcul
des inte´grales de recouvrement des fonctions d’onde obtenues a` partir des de´fauts quan-
tiques des diffe´rentes se´ries de Rydberg, de´termine´s avec pre´cision depuis maintenant
de nombreuses anne´es pour les alcalins. L’imple´mentation nume´rique de la MQDT va
donc nous permettre de pouvoir combiner ce mode`le avec le programme existant afin
d’obtenir les diagrammes Stark de l’ytterbium et confirmer la pre´sence de re´sonances
de type Fo¨rster ouvrant ainsi la voie a` des expe´riences a` petit nombre de corps, dans
la ligne´e de celles de´ja` mene´es par l’e´quipe [Gurian et al., 2012,Faoro et al., 2015].
Le programme existant travaillant dans la base des e´tats |n,ℓ,j,mj〉, il s’ave`re donc ne´-
cessaire d’effectuer un changement de base entre les re´sultats fournis par la MQDT qui
s’expriment dans la base |N,L,S,J,MJ〉 et la base de´couple´e {|n1,ℓ1,j1,mj1〉,|n2,ℓ2,j2,mj2〉}.
Un tel changement de base est pertinent dans le sens ou` l’effet Stark sur l’e´lectron de
coeur peut eˆtre ne´glige´. On a alors :
|N,L,S,J,MJ〉 =
∑
mj1
|n1,ℓ1,j1,mj1〉
∑
mj2
|n2,ℓ2,j2,mj2〉〈j1,j2,mj1 ,mj2| J,M〉 (3.46)
En supposant que l’e´lectron de coeur soit de´crit par l’e´tat |n1,ℓ1,j1,mj1〉, on a alors
ℓ1 = 0, s1 = 1/2, j1 = 1/2, mj1 = ms1 . D’ou` :
|N,L,S,J,MJ〉 =
1/2∑
ms1=−1/2
|n1,0,1/2,ms1〉
∑
m2
|n2,ℓ2,j2,mj2〉〈1/2,j2,ms1 ,mj2| J,M〉
(3.47)
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Ce changement de base a de´ja` e´te´ imple´mente´, faisant donc la liaison entre le mode`le
MQDT et le programme existant. Il ne manque donc plus que de faire une analyse
MQDT comple`te des se´ries 6snℓ a` partir de nouvelles donne´es spectroscopiques pour
obtenir les premiers diagrammes Stark de l’ytterbium.

Chapitre 4
Processus de transferts borrome´ens
re´sonnants a` 3 corps dans un gaz
d’atomes de Rydberg de ce´sium
gele´
Au cours de ma the`se, j’ai eu l’opportunite´ de pouvoir travailler sur la seconde
expe´rience de l’e´quipe Atomes de Rydberg froids du Laboratoire Aime´ Cotton. Cette
expe´rience se concentre actuellement sur l’e´tude des processus a` petits nombres de
corps au sein d’un volume d’excitation Rydberg d’atomes de ce´sium froids. L’e´quipe a
mis pour la premie`re fois en e´vidence l’existence d’un processus d’e´change d’e´nergie a`
quatre corps via le me´canisme re´actionnel de type Fo¨rster [Gurian et al., 2012] (voir
figure 4.1) :
4× 23p 3/2 → 2× 23s+ 23p 1/2 + 23d 5/2 (4.1)
Ce me´canisme a` quatre corps est rendu possible du fait de la proximite´ en e´nergie des
deux re´sonances de Fo¨rster a` deux corps suivantes :
23p 3/2 + 23p 3/2 → 23s+ 24s
24s+ 24s→ 23p 1/2 + 23d 5/2
(4.2)
Nous pre´sentons dans ce chapitre la mise en e´vidence d’un nouveau type de proces-
sus re´actionnel a` petit nombre de corps, impliquant cette fois non pas quatre mais trois
atomes qui vont e´changer leur e´nergie de manie`re similaire, a` savoir via une re´sonance
de type Fo¨rster :
3× |np 3/2, |mj |=1/2〉 → |ns 1/2〉+ | (n + 1) s 1/2〉+ |np 3/2, |mj |=3/2〉 (4.3)
Contrairement au me´canisme a` quatre corps pre´ce´dent, ce processus a` trois corps
ne se limite pas seulement a` l’atome de ce´sium mais est ge´ne´ralisable a` tout atome
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admettant des re´sonances de Fo¨rster et est valable sur une grande plage de valeurs du
nombre quantique principal n.
Apre`s avoir rappele´ la the´orie sur l’interaction dipoˆle-dipoˆle entre atomes de Rydberg
et introduit le me´canisme de re´action Fo¨rster, nous pre´sentons ensuite le principe du
processus a` 3 corps mis en e´vidence, ainsi que les re´sultats obtenus. Nous terminons ce
chapitre par une ouverture sur la possibilite´ d’existence de re´sonances de Fo¨rster dans
le cas de l’atome d’ytterbium.
Figure 4.1 – (a1) et (a2) - Re´sonances de Fo¨rster a` deux corps donne´es par le syste`me
(4.2). Les e´tats 23s, 24s, 23p 1/2, 23p 3/2 et 23d 5/2 sont respectivement labellise´s par s
′, s, p ′,
p et d. (b) - Me´canisme a` quatre corps 4× 23p 3/2 → 2× 23s+ 23p 1/2 + 23d 5/2.
4.1 Interaction dipoˆle-dipoˆle et re´sonance de Fo¨rster
4.1.1 Interaction dipoˆle-dipoˆle
Conside´rons deux atomes A et B en interaction. L’hamiltonien du syste`me total est
alors la somme de chacun des atomes pris inde´pendamment (respectivement note´s H0A
et H0B) et d’un terme d’interaction Vint tels que :
H = H0A +H0B + Vint (4.4)
Les deux atomes peuvent eˆtre vus comme des distributions de charges dont on sup-
posera qu’il n’y a pas de recouvrement entre elles : on ne´glige donc les inte´grales de
recouvrement et d’e´change a` l’origine de la liaison chimique de fac¸on a` ne conside´-
rer que la partie asymptotique du potentiel d’interaction. Il convient de`s lors d’e´tablir
l’expression de ce potentiel Vint [Comparat, 1999].
Le potentiel e´lectrostatique UA (~r) en ~r cre´e´ par la distribution de N charges de l’atome
A, positionne´es en ~rn, s’e´crit :
UA (~r) =
1
4πε0
N∑
n=0
qn
| ~rn − ~RA |
(4.5)
avec ~RA la position du centre de masse de l’atome A. On de´finit R =| ~r− ~RA | de sorte
que dans le cas ou` R≫| ~RA−~rn |, le potentiel e´lectrostatique UA (~r) peut se de´velopper
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sur la base des harmoniques sphe´riques Yl
m (θ,ϕ) en une se´rie de puissances en 1/R, i.e
sous la forme d’un de´veloppement multipolaire :
UA (~r) =
1
4πε0
∞∑
l=0
m=+ l∑
m=− l
√
4π
2l + 1
(−1)mQ−ml (A)
1
Rl+1
Yl
m (θ,ϕ) (4.6)
ou` les Q−ml sont les ope´rateurs multipolaires e´lectriques. Dans le cas d’un atome alcalin,
si on conside`re l’atome comme e´tant un coeur ponctuel de charge +q autour duquel
orbite l’e´lectron de valence en ~rn, on peut effectuer l’approximation suivante :
Q−ml (A) ≈ Ql−m (~rn) = (−1)m
√
4π
2l + 1
q rn
l Yl
m (θ,ϕ) (4.7)
Le potentiel d’interaction Vint est alors la re´sultante de l’interaction entre l’ensemble
des charges de l’atome B avec le potentiel e´lectrostatique cre´e´ par les charges de l’atome
A :
Vint =
N ′∑
n′=1
qn′UA (~rn′) (4.8)
En re´alisant un de´veloppement multipolaire analogue a` (4.6) on obtient finalement
l’expression :
Vint =
∞∑
i=0
∞∑
j=0
Vi,j (A,B)
Ri+j+1
(4.9)
avec Vi,j (A,B) = (−1)j
∑min(i,j)
−min(i,j)
(−1)j(i+j)!√
(i+m)!(i−m)!(j+m)!(j−m)! Qi
m (A)Qj
−m (B)
L’ensemble des termes de ce de´veloppement multipolaire est commune´ment appele´
terme d’interaction de van der Walls. En particulier, dans le cas de deux atomes neutres,
le terme dominant est un terme en 1/R3 correspondant au terme d’interaction dipoˆle-
dipoˆle donne´ par l’expression :
Vdd =
1
4πε0R3
( ~µA · ~µB − 3 ( ~µA · ~n) ( ~µB · ~n)) (4.10)
ou` ~µA et ~µB sont les dipoˆles associe´s a` chacun des deux atomes et ~n un vecteur unitaire
oriente´ suivant la direction de l’axe internucle´aire. En se plac¸ant dans la situation
ou` l’axe internucle´aire est dans la direction de l’axe de quantification (Oz) i.e ~n est
paralle`le a` (Oz), alors l’expression pre´ce´dente devient :
Vdd =
1
4πε0R3
( ~µA · ~µB − 3µzAµzB) (4.11)
S’e´crivant comme une combinaison d’ope´rateurs impairs, ce terme d’interaction ne va
donc pas coupler les e´tats de meˆme moment angulaire orbital.
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La de´termination des niveaux d’e´nergie du syste`me peut eˆtre obtenue en appliquant
la the´orie des perturbations. Au premier ordre, la correction en e´nergie d’un e´tat propre
|ϕA,ϕB〉 est donne´e par :
Vdd
(1) =
∑
A′, B′
〈ϕA′,ϕB′ | Vdd|ϕA,ϕB〉 (4.12)
terme de la forme −C3/R3 qui est valable pour tout e´tat |ϕA′,ϕB′〉 ve´rifiant la condition
(EA′ + EB′)− (EA + EB)≪| 〈ϕA′ ,ϕB′ | Vdd|ϕA,ϕB〉 |.
Lorsque la correction au premier ordre Vdd
(1) est nulle, le deuxie`me ordre de la the´orie
des perturbations conduit au terme :
Vdd
(2) =
∑
A′, B′ 6=A,B
| 〈ϕA′,ϕB′ |Vdd|ϕA,ϕB〉| 2
EA + EB − (EA′ + EB′) (4.13)
De la forme −C6/R 6, ce terme tire son origine d’un couplage de type dipoˆle induit-
dipoˆle induit et va conduire a` une force attractive lorsque les atomes seront dans leur
e´tat fondamental (puisque dans ce cas C6 > 0). Cette interaction est alors le terme
dominant de l’interaction van der Walls.
Au premier ordre de la the´orie des perturbations, en champ e´lectrique nul, les atomes
sont pre´pare´s dans des e´tats de moments angulaires purs qui seront couple´s par le terme
d’interaction dipoˆle-dipoˆle s’ils ve´rifient la re`gle de se´lection ∆ℓ = ℓA − ℓB = ±1. Une
excitation en champ e´lectrique conduit a` un me´lange des moments angulaires qui fait
que ces e´tats vont acque´rir une interaction dipoˆle-dipoˆle.
4.1.2 Transfert re´sonant d’excitation : re´sonance de Fo¨rster
La re´alisation d’excitations Rydberg en champ e´lectrique va permettre l’obten-
tion de conditions de re´sonance entre diffe´rents e´tats quantiques. En particulier, l’e´tat
|np 3/2, np 3/2〉 va pouvoir eˆtre re´sonant avec l’e´tat |ns, (n + 1) s〉. L’effet Stark im-
portant des e´tats p et celui faible des e´tats s va conduire a` un de´calage des niveaux
d’e´nergie de telle sorte que l’e´nergie des deux e´tats |np 3/2〉 va pouvoir co¨ıncider avec
l’e´nergie totale des e´tats |ns〉 et | (n+ 1) s〉 a` un champ e´lectrique donne´ (figure 4.2).
Cela permet ainsi un transfert d’e´nergie interne entre les atomes [Safinya et al., 1981].
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Figure 4.2 – E´volution en champ e´lectrique des niveaux d’e´nergie |np 3/2〉, |ns〉 et
| (n+ 1) s〉. A la valeur F0 l’e´nergie de deux e´tats |np 3/2〉 co¨ıncide avec celle des deux e´tat
s : un transfert d’e´nergie re´sonant entre ces trois e´tats est possible (Figure issue de [Vogt,
2006]).
Ce type de processus est connu sous le nom de re´sonance de Fo¨rster. Ce type de
re´sonance pre´sente deux inte´reˆts notables. Le premier est la possibilite´ de cre´er de
fortes interactions entre atomes de Rydberg de la forme C3/R
3. Le second est qu’a`
partir d’un nuage atomique ou` sera cre´e´ un seul type d’e´tat de Rydberg, nous allons
pouvoir obtenir de nouveaux e´tats graˆce au transfert re´sonant d’e´nergie interne.
Des me´canismes de re´sonances e´quivalents sont e´galement utilise´s en biologie graˆce a`
la technique du FRET (Fo¨rster ou Fluorescence Resonance Energy Transfer), phe´no-
me`ne de´crit pour la premie`re fois par The´odore Fo¨rster [Fo¨rster, 1948] et permettant
notamment l’e´tude des interactions prote´iques. Il s’agit d’un transfert d’e´nergie non
radiatif re´sultant d’une interaction dipoˆle-dipoˆle entre deux mole´cules.
Figure 4.3 – Repre´sentation sche´matique du FRET. Un donneur initialement excite´
e´change son e´nergie de manie`re non radiative avec un accepteur au moyen d’une interac-
tion de type dipoˆle-dipoˆle.
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La mole´cule qualifie´e de « donneur » pre´alablement dans un e´tat excite´ va pouvoir
e´changer son e´nergie de manie`re non radiative avec « l’accepteur » au moyen d’un
terme de couplage dipoˆle-dipoˆle de la forme
µD
ef
µA
ef
R 3
ou` µDef et µ
A
ef sont les moments
dipolaires relatifs aux transitions | jDf 〉 → | jDe 〉 et | jAf 〉 → | jAe 〉 (voir figure 4.3).
4.1.2.1 Collisions re´sonantes
Les re´sonances de Fo¨rster ont e´te´ initialement e´tudie´es lors de collisions binaires re´-
sonantes dans des jets atomiques [Safinya et al., 1981]. Ces me´canismes collisionnels ont
e´te´ de´veloppe´ dans la re´fe´rence [Gallagher, 1992] dont nous reprenons les notations dans
la suite. Dans le cas de l’atome de ce´sium, deux atomes en pre´sence d’un champ e´lec-
trique statique et initialement pre´pare´s dans le meˆme e´tat np 3/2 vont pouvoir e´changer
leur e´nergie interne suivant le me´canisme de re´action suivant :
Cs
(
np 3/2
)
+ Cs
(
np 3/2
)→ Cs (ns) + Cs ((n + 1) s) (4.14)
On conside`re donc deux atomes (de´note´s A et B sur la figure 4.4) de vitesse relative ~v.
Ces atomes effectuent un processus collisionnel de parame`tre d’impact b, de sorte que
leur trajectoire respective soit peu affecte´e par la collision. Ainsi, la distance internu-
cle´aire ~R ve´rifie a` chaque instant ~R = ~b+ ~vt.
Figure 4.4 – Processus collisionnel entre deux atomes A et B. Les parame`tres
de ce processus sont la vitesse relative ~v entre les atomes et le parame`tre d’im-
pact b.
En ne´gligeant la de´ge´ne´rescence en m, les e´tats atomiques permettant de de´crire le
processus collisionnel sont les suivants :
|ΨP 〉 = |np 3/2〉1 ⊗ |np 3/2〉2
|Ψ+〉 = 1√2 (|ns〉1 ⊗ | (n+ 1) s〉2 + | (n+ 1) s〉1 ⊗ |ns〉2)
|Ψ−〉 = 1√2 (|ns〉1 ⊗ | (n+ 1) s〉2 − | (n + 1) s〉1 ⊗ |ns〉2)
(4.15)
Du fait que 〈Ψ− |Vdd|ΨP 〉 = 0, seul l’e´tat syme´trique |Ψ+〉 se retrouve couple´ a` l’e´tat
|ΨP 〉 lors de la collision. Dans la base {|ΨP 〉,|Ψ+〉}, l’hamiltonien du syste`me s’e´crit
donc :
Vdd =
(
∆(F ) vdd
vdd 0
)
(4.16)
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ou` ∆ (F ) est l’e´cart d’e´nergie entre les e´tats |ΨP 〉 et |Ψ+〉 et vdd =
√
2µ1µ2/R
3 est
l’e´le´ment de couplage dipoˆle-dipoˆle avec µ1 le moment dipolaire de la transition np 3/2 →
ns et µ2 celui de la transition np 3/2 → (n + 1) s.
A tout instant t, la relation ~R = ~b + ~vt e´tant ve´rife´e, on peut donc poser R =√
b2 + (vt)2. On peut de`s lors e´tablir l’expression du temps τ de collision en fonc-
tion du parame`tre d’impact b pour un de´saccord d’e´nergie nul entre les e´tats |ΨP 〉 et
|Ψ+〉 (i.e ∆ (F ) = 0) :
τ (b) =
b
v
(4.17)
Le processus d’e´change d’e´nergie interne entre atomes se caracte´rise par la probabilite´
de transition P entre l’e´tat |ΨP 〉 et l’e´tat |Ψ+〉 en fonction du parame`tre d’impact b
et dont l’expression est donne´e par :
P (b) =| 〈Ψ+ |Ψ (t→∞)〉 | 2= sin2
(√
2µ1µ2
b 2v
)
(4.18)
De l’expression pre´ce´dente, on tire la section efficace du processus collisionnel :
σ =
∫ ∞
0
2πbP (b) db =
π2
2
√
2µ1µ2
v
(4.19)
La probabilite´ de transition P e´tant maximale pour un parame`tre d’impact donne´ par
le premier maximum de la fonction (4.18) i.e b ≈ ( 2
π
µ1µ2
v
)1/2
, la dure´e d’une excitation
conduisant au transfert d’excitation maximal est donne´e par :
τ =
√
2
π
µ1µ2
v3
(4.20)
Dans un jet thermique de ce´sium a` une tempe´rature de l’ordre de 300K, la vitesse
moyenne des atomes est de l’ordre de 〈v〉 ≈√2kBT/MCs ≈ 200 m.s−1. Cela conduit a`
un parame`tre d’impact b ≈ 1.5µm (pour n = 23) et un temps de collision de l’ordre de
τ ≈ 7.5ns.
4.1.2.2 Re´sonances de Fo¨rster en re´gime froid et effets a` N corps
L’e´tude des transferts re´sonants en re´gime froid a e´te´ re´alise´e de`s 1998 a` partir d’un
pie`ge magne´to-optique, avec d’une part des atomes de ce´sium [Mourachko et al., 1998]
au Laboratoire Aime´ Cotton et d’autre part des atomes de rubidium a` l’Universite´ de
Virginie [Anderson et al., 1998].
Si on conside`re un ensemble d’atomes au sein d’un pie`ge magne´to-optique de ce´-
sium, leur tempe´rature sera typiquement de l’ordre de 100µK. D’apre`s la relation
T = πMCs〈v〉2/8kB, cela correspond a` une vitesse moyenne 〈v〉 de l’ordre de 10 cm/s
et conduit a` un temps de collision de l’ordre de τ ≈ 500µs. Aux e´chelles de temps des
expe´riences (∼ 0−1µs), les mouvements des atomes (∼ 0−100nm) sont bien infe´rieurs
aux distances internucle´aires moyennes avec lesquelles nous travaillons (∼ 3µm pour
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une densite´ de l’ordre de ∼ 1010 atomes.cm3). Les atomes peuvent alors eˆtre conside´re´s
comme e´tant immobiles, conduisant alors a` la de´nomination de gaz de Rydberg gele´.
Ces me´canismes re´sonants ne sont donc plus des processus collisionnels mais sont appa-
rente´s a` un ensemble d’atomes froids en interaction avec des caracte´ristiques similaires
a` celles d’un solide amorphe.
En re´gime froid, le parame`tre d’impact du syste`me va e´galement conside´rablement
augmenter pour valoir b ≈ 60µm (pour n = 23). Cette grande valeur du parame`tre
d’impact rend donc possible l’existence de processus a` N corps au sein du nuage ato-
mique. Ces effets a` N corps conduisent notamment a` des proprie´te´s de migration des
produits de la re´action Fo¨rster au sein du nuage atomique. Plus pre´cise´ment, les re´-
actions consistant en l’e´change d’e´tat entre deux atomes de Rydberg seront toujours
re´sonantes (me´canismes de type |α, β〉 → | β, α〉), quelque soit le champ e´lectrique
applique´ pour effectuer la re´sonance Fo¨rster. La condition sous-jacente est cependant
que l’e´le´ment de matrice dipolaire de la transition |α〉 → | β〉 soit non nul. Dans notre
cas, deux me´canismes de migration vont eˆtre possibles :
ns + np→ np+ ns (4.21)
(n+ 1) s + np→ np+ (n+ 1) s (4.22)
Ne´cessitant la pre´sence de deux e´tats de Rydberg distincts au sein du nuage atomique,
ces me´canismes sont rendus possibles graˆce aux produits de la re´sonance Fo¨rster (4.14).
La migration de l’e´nergie au sein du nuage atomique peut alors s’interpre´ter comme
un phe´nome`ne de diffusion : une collection d’atomes de Rydberg initialement pre´pare´e
dans l’e´tat np 3/2 va re´agir selon la re´action (4.14) conduisant a` la cre´ation des e´tats ns
et (n+ 1) s. Par transfert re´sonant d’e´nergie entre les atomes environnant dans l’e´tat
np 3/2 avec les produits de re´action pre´ce´dents graˆce aux deux me´canismes de migration,
on va avoir une diffusion du couple d’e´tats {ns, (n+ 1) s} au sein du nuage atomique,
permettant un grand nombre de re´actions Fo¨rster.
4.2 Processus Fo¨rster borrome´ens re´sonants a` 3 corps
4.2.1 Interactions a` 2 corps re´sonantes
Dans la section pre´ce´dente, nous avons mis en avant le cas de l’existence de processus
re´sonants a` 2 corps de type FRET qui, dans le cas de l’atome de ce´sium, ope`rent selon
le me´canisme :
2× np 3/2 ←→ ns 1/2 + (n + 1) s 1/2 (4.23)
Le processus est alors de´crit par les e´tats |ΨP 〉 et |Ψ+〉 donne´s par le syste`me (4.15).
En l’absence d’interaction dipoˆle-dipoˆle, les e´tats se croisent au champ Fo¨rster F0 (voir
figure 4.2). Lorsque le syste`me est soumis a` une interaction dipoˆle-dipoˆle, le croisement
est e´vite´ (figure 4.5) et les nouveaux e´tats propres du syste`me sont alors :
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|+〉 = sin ( θ
2
) |ΨP 〉+ cos ( θ2) |Ψ+〉
| −〉 = cos ( θ
2
) |ΨP 〉 − ( θ2) sin |Ψ+〉
(4.24)
ou` tan θ = vdd/ (∆/2) avec vdd l’e´le´ment de matrice du couplage dipoˆle-dipoˆle et la
quantite´ ∆, de´nomme´e de´faut Fo¨rster, est de´finie comme e´tant l’e´cart d’e´nergie entre
l’e´nergie de l’e´tat de de´part et la valeur moyenne des e´nergies des produits de la re´action.
A re´sonance, les e´tats propres du syste`me ont pour expression :
|+〉 = 1√
2
(|ΨP 〉+ |Ψ+〉)
| −〉 = 1√
2
(|ΨP 〉 − |Ψ+〉)
(4.25)
Figure 4.5 – E´volution en champ e´lectrique des e´nergies des deux paires d’e´tats im-
plique´es dans le processus (4.23). L’interaction dipoˆle-dipoˆle entre les atomes de Rydberg
conduit a` un croisement e´vite´ et aux nouveaux e´tats propres du syste`me |+〉 et | −〉.
Le processus (4.23) a lieu pour toutes les valeurs de projection du moment angulaire
total de l’e´tat initial np 3/2, a` savoir | mj |= 1/2 et | mj |= 3/2 ou bien un me´lange des
deux (pour des questions de praticite´, les e´tats ns 1/2, (n+ 1) s 1/2, np 3/2 | mj |= 1/2
et np 3/2 | mj |= 3/2 seront de´sormais de´signe´s respectivement sous les noms s, s ′, p et
p ′ ; de meˆme que leurs e´nergies associe´es seront labellise´es respectivement par Es, Es ′ ,
Ep et Ep ′). Trois me´canismes de re´action sont donc possibles en fonction du couple
d’e´tats initiaux conside´re´ : pour un couple (p,p) la re´action (4.23) sera note´e (II) ; pour
le couple (p ′,p ′) elle sera note´e (II’) ; et enfin pour un me´lange d’e´tats, a` savoir un
couple (p,p ′), nous la noterons (III). Pour chacun des deux e´tats p et p ′, on de´finit les
de´fauts Fo¨rster par :
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∆p =
Es + Es′ − 2Ep
2
et ∆p ′ =
Es + Es′ − 2Ep ′
2
(4.26)
Cette quantite´ va donc repre´senter la condition de re´sonance pour chacune des trois
re´sonances de Fo¨rster, a` savoir ∆p = 0 pour (II), ∆p ′ = 0 pour (II’) et ∆p = −∆p ′ =
δpp ′/2 pour (III) (avec δpp ′ = Ep ′ − Ep l’e´cart d’e´nergie entre les deux e´tats initiaux
p et p ′). On repre´sente sur la figure 4.6.a l’e´volution en champ e´lectrique des e´nergies
des diffe´rentes paires d’e´tats implique´es dans ces diffe´rentes re´sonances, conduisant a`
l’apparition de 6 croisements e´vite´s (a` noter qu’il s’agit d’une repre´sentation a` trois
corps ; il convient donc d’omettre l’atome inactif pour chacun des processus a` deux
corps). Les figures 4.6.d et 4.6.e sont une sche´matisation sous forme de niveaux d’e´nergie
de ces trois meˆmes re´sonances.
4.2.2 Interactions a` 3 corps re´sonantes
En conside´rant maintenant la situation ou` non plus deux mais trois atomes vont
eˆtre implique´ dans le processus re´actionnel, on aboutit aux me´canismes FRET suivants
(repre´sente´s par les croisements externes (I) et (I’) sur la figure 4.6.a) :
3× p←→ s + s ′ + p ′ (4.27)
3× p ′ ←→ s+ s ′ + p (4.28)
Les conditions de re´sonance pour chacun de ces deux nouveaux processus sont respec-
tivement ∆p = −δpp ′/2 et ∆p ′ = δpp ′/2. Une repre´sentation sche´matique en terme de
niveaux d’e´nergie (figures 4.6.b et 4.6.c) permet de se rendre compte que le troisie`me
atome (au centre de chacun des deux sche´mas) agit comme un relais pour le transfert
d’e´nergie entre les deux autres atomes, ce transfert ne se faisant pas via un niveau
d’e´nergie re´el interme´diaire mais par un niveau virtuel de´saccorde´ de la quantite´ +δpp ′
par rapport au niveau s (respectivement −δpp ′ par rapport au niveau s
′). De plus, le
fait de passer par un niveau virtuel signifie que l’on se trouve hors re´sonance vis-a`-vis
des re´sonances Fo¨rster a` deux corps (voir positions respectives des diffe´rents croise-
ments e´vite´s sur la figure 4.6.a). Il s’agit donc bien d’un e´change direct d’e´nergie entre
les trois atomes et non une succession de deux processus a` deux corps.
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Figure 4.6 – Repre´sentation sche´matique des re´sonances de Fo¨rster a` 2 et 3 corps. (a) -
E´volution de l’e´nergie des diffe´rents e´tats a` 3 corps en fonction du champ e´lectrique d’excita-
tion. Les traits pointille´s repre´sentent l’e´nergie de chaque e´tat en l’absence d’interaction. Les
diffe´rentes interactions entre e´tats conduisent aux processus FRET 2 et 3 corps repre´sente´s
par l’ensemble des croisements e´vite´s. (b), (c), (d), (e) - Repre´sentations en terme d’e´changes
entre niveaux d’e´nergies des diffe´rents processus 2 et 3 corps.
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4.2.3 Dispositif et protocole expe´rimentaux
Dispositif expe´rimental
Le syste`me a` vide de l’expe´rience Rydberg ce´sium (voir figure 4.7) se compose tout
d’abord d’une enceinte principale, endroit ou` vont avoir lieu les diffe´rentes expe´riences.
De forme cylindrique, cette enceinte offre un total de 18 acce`s optiques permettant de
nombreuses possibilite´s en terme de configurations expe´rimentales. Figure e´galement
en son sein un syste`me d’e´lectrodes permettant la de´tection par ionisation des atomes
de Rydberg que nous de´taillerons ci-apre`s. La source atomique est un four de ce´sium
constitue´ d’une cellule en verre contenant un barreau de ce´sium, permettant ainsi de
cre´er une vapeur. Ce four est monte´ sur une vanne manuelle qui, en fonction de son degre´
d’ouverture, permet de re´guler le de´bit de la vapeur atomique. L’ensemble est maintenu
sous vide graˆce a` une pompe ionique 40L/s de la marque Variant. Figure e´galement une
seconde vanne manuelle qui permet de venir connecter un banc de pompage externe
afin de re´aliser les premie`res e´tapes de pompage du syste`me. Le niveau de vide atteint
est de l’ordre de 10−8 mBar.
Figure 4.7 – Repre´sentation sche´matique de l’expe´rience Rydberg ce´sium
Afin de disposer d’une source d’atomes de Rydberg froids de ce´sium, les atomes sont
pre´alablement refroidis et pie´ge´s au sein d’un PMO-3D directement charge´ a` partir
de la vapeur atomique issue du four. Le gradient de champ magne´tique requis pour le
pie´geage est cre´e´ par deux bobines circulaires en configuration anti-Helmholtz situe´es
de part et d’autre de l’enceinte selon l’axe vertical. En appliquant un courant de 18
A, on ge´ne`re un gradiant de champ magne´tique valant environ 15 G/cm. A noter
que compte tenu du courant important utilise´, les bobines disposent d’un circuit de
refroidissement a` eau. La partie faisceaux lasers comprend quant a` elle cinq faisceaux,
quatre situe´s dans le plan de l’enceinte et contrepropageants deux a` deux (voir figure
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4.7), le dernier e´tant re´tro-re´fle´chi suivant l’axe vertical. La transition atomique utilise´e
pour le refroidissement est :
6s 1/2 (F = 4)→ 6p 3/2 (F = 5) (4.29)
Le ce´sium posse´dant une structure hyperfine (voir figure 4.8), des pertes par de´pompage
sont possibles, obligeant l’utilisation d’un laser de repompe suivant la transition :
6s 1/2 (F = 3)→ 6p 3/2 (F = 4) (4.30)
Ces transitions repre´sente´es sur la figure 4.8 ont pour caracte´ristiques [Steck, 2004] :
λvide = 852.34727582(27) nm
Isat = 1.1049(20)mW.cm
−2
Γ = 2π × 5.234(13)MHz
Les lasers utilise´s pour le refroidissement et la repompe sont des diodes DBR offrant
une puissance de sortie de 60mW. Chacun des faisceaux pre´pare´ et envoye´ au coeur de
l’enceinte a une extension spatiale d’environ 2 cm2 et une puissance de 3 mW, permet-
tant ainsi d’eˆtre au dessus de l’intensite´ de saturation. L’asservissement en fre´quence
des lasers se fait par absorption sature´e a` travers une cellule en verre commerciale
contenant une vapeur de ce´sium, solution oˆ combien plus facile a` mettre en oeuvre que
dans le cas de l’ytterbium (cf. chap 2). La largeur spectrale des lasers apre`s asservisse-
ment est de l’ordre de 200 kHz. De plus, au moyen d’un modulateur acousto-optique,
le laser refroidisseur est de´cale´ vers le rouge par rapport a` la fre´quence de la transition
atomique de 15 Mhz ce qui repre´sente environ 3 Γ. Cette configuration expe´rimentale
nous permet d’avoir un nuage d’atomes pie´ge´s au sein du PMO-3D d’une densite´ de
l’ordre de ×1010 atomes.cm−3 et d’une tempe´rature d’environ 100 µK.
A partir de cette source d’atomes froids, nous proce´dons a` l’excitation Rydberg des
atomes de ce´sium suivant le sche´ma d’excitation a` trois photons repre´sente´ sur la figure
4.9. Le premier photon provient du laser de refroidissement du PMO-3D qui effectue
la transition 6s 1/2 → 6p 3/2 a` 852.12nm.
Le second photon quant a` lui re´alise la transition 6p 3/2 → 7s 1/2 a` 1470nm. Le laser
utilise´ est une diode laser en cavite´ e´tendue DL100 de la marque Toptica fournissant une
puissance lumineuse de 15 mW environ pour une largeur spectrale naturelle d’environ
100 kHz. Ce laser est asservi en fre´quence via une absorption de type « pompe-sonde
» a` deux couleurs, technique permettant de s’affranchir de l’e´largissement Doppler. A
noter que ce faisceau laser n’e´claire pas en continu le nuage d’atomes froids. En effet,
de par la transition qu’il re´alise, il vient de´peupler les atomes situe´s dans l’e´tat 6p 3/2
et donc perturber la transition cyclante de refroidissement 6s 1/2 → 6p 3/2 : le PMO-3D
est de´truit. On utilise donc un AOM pour « allumer » le faisceau pendant une dure´e
de 1µs afin de re´aliser l’excitation Rydberg.
Le dernier photon permettant de re´aliser la transition 7s 1/2 → npj vers les e´tats de
Rydberg est obtenu en utilisant un laser Titane-Saphir de la marque Sirah accordable
en fre´quence et fonctionnant en mode continu. L’accordabilite´ en fre´quence permet
d’exciter l’e´tat de Rydberg de´sire´. La stabilisation en fre´quence du laser est effectue´e
au moyen d’une cavite´ Fabry-Perot externe fournie par le fabricant.
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Figure 4.8 – Sche´ma des premiers niveaux d’e´nergie du ce´sium. Figurent en
rouge les transitions utilise´es pour le refroidissement et la repompe.
Figure 4.9 – Sche´ma d’excitation Rydberg a` trois photons de l’atome de ce´-
sium.
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Les deux derniers lasers d’excitation sont focalise´s et se croisent au coeur du PMO-3D
afin de cre´er un volume d’excitation Rydberg d’un diame`tre de l’ordre de 300µm. Cela
nous permet d’exciter environ 105 atomes de Rydberg a` la densite´ a` la laquelle nous
travaillons (∼ 5× 109 atomes.cm−3).
Les produits des re´actions qui vont se former au sein du volume d’excitation Rydberg
vont pouvoir eˆtre analyse´ graˆce a` un dispositif de de´tection base´ sur l’ionisation des
atomes de Rydberg par un champ e´lectrique. Il s’agit d’un ensemble d’e´lectrodes installe´
au coeur de l’enceinte a` vide dont une pre´sentation a e´te´ faite dans la section 2.3 et
dont nous rappelons brie`vement les caracte´ristiques.
Figure 4.10 – Syste`me de de´tection des atomes de Rydberg de l’expe´rience
Ce´sium base´ sur l’ionisation par champ e´lectrique et de´tection par mesure de
temps de vol au moyen d’un MCP.
Le syste`me, pre´sente´ sur la figure 4.10, est constitue´ d’une part d’un jeu de quatre
e´lectrodes se pre´sentant sous la forme de grilles rectangulaires servant a` re´aliser des
excitations en champ e´lectrique (pour la re´alisation des processus Fo¨rster par exemple)
et e´galement a` ge´ne´rer les champs ne´cessaires a` l’ionisation des atomes de Rydberg.
Une fois ionise´s, les atomes sont acce´le´re´s sur une distance de 210mm en direction d’un
de´tecteur MCP afin de re´aliser des mesures de temps de vol (a` noter que deux des grilles
rectangulaires sont perce´es en leur centre afin de permettre le passage des ions cre´e´s).
Figure e´galement un ensemble de 6 e´lectrodes de compensation de champ e´lectrique
(non repre´sente´es sur le sche´ma ci-contre), situe´es de part et d’autre du PMO-3D afin
de venir compenser les champs e´lectriques re´siduels e´ventuellement pre´sent dans le
syste`me.
Ce dispositif va donc nous permettre de re´aliser une de´tection par se´lectivite´ des e´tats
de Rydberg en fonction de leur e´nergie interne. A titre indicatif, une tension de 900V
est ne´cessaire pour ioniser les e´tats 35p et de 1400V pour les e´tats 32p.
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Protocole expe´rimental
Le sche´ma d’excitation a` trois photons que nous utilisons pour produire les diffe´rents
e´tats de Rydberg np 3/2 conduit a` un e´largissement de la largeur spectrale d’excitation
de l’ordre 10MHz. Cela est duˆ a` la faible dure´e de vie des e´tats interme´diaires 6p 3/2 et
7s 1/2 utilise´s (respectivement 30ns et 50ns). Cet e´largissement permet de nous affran-
chir du phe´nome`ne de blocage dipolaire et d’obtenir ainsi une plus importante densite´
d’e´tats de Rydberg cre´e´s.
Apre`s avoir laisse´ le syste`me e´voluer pendant une dure´e τdelay , on proce`de a` une de´-
tection par temps de vol en appliquant une rampe de champ e´lectrique d’ionisation.
A partir du signal obtenu, on en de´duit la population Nj de chaque e´tat de Rydberg
cre´e´. La de´tection par se´lectivite´ des atomes de Rydberg en fonction de leur e´nergie
interne fait que nous de´tectons dans l’ordre les e´tats Ns′, Np, Np ′ et Ns. L’efficacite´
des diffe´rents transferts re´sonants est e´value´e graˆce au ratio de populations suivant :
Rss′ =
Ns +Ns′∑
j Nj
(4.31)
A noter que les signaux relatifs aux diffe´rentes populations pre´sentent des «me´langes de
signaux » de l’ordre de 10% a` 20% dus aux passages a` travers les diffe´rents croisements
e´vite´s lors de la phase d’ionisation. Ces me´langes de signaux sont corrige´s en utilisant le
protocole de´taille´ dans [Gurian et al., 2012] et dont nous donnons une bre`ve description
ici. Afin de retrouver les populations correctes a` partir des signaux de temps de vol,
on proce`de d’abord a` l’acquisition de diagrammes de temps de vol de re´fe´rence ou`
les diffe´rents e´tats sont excite´s inde´pendamment tour a` tour afin d’obtenir leur signal
exact. Puis, sur la figure de temps vol re´elle du processus a` 3 corps, les populations
des diffe´rents e´tats de´tecte´s sont mesure´es graˆce a` des portes d’inte´gration temporelles
dont la taille est optimise´e afin de minimiser les me´langes de signaux. En comparant
avec les diagrammes de re´fe´rence, on en de´duit l’amplitude de ces diffe´rents me´langes
qui servent alors a` de´finir la matrice d’inversion qui permet de passer des populations
mesure´es en me´lange de signaux aux populations re´elles.
4.2.4 Re´sultats et interpre´tations
On pre´sente sur la figure 4.11 les re´sultats obtenus pour n = 35 ou` sont repre´sente´es
les populations des produits re´sultants des diffe´rents processus FRET deux et trois
corps en fonction du champ e´lectrique d’excitation applique´, et ce pour diffe´rents temps
d’e´volution τdelay. L’incertitude sur les champs d’ionisation est de l’ordre de ±1% et
celle sur les champs de re´sonance est de l’ordre de ±2%.
La figure 4.11.a est l’e´volution du ratio de population Rss′ dans le cas de re´sonances
Fo¨rster obtenues a` partir d’e´tats p. Dans la gamme de champ e´lectrique conside´re´e,
on note la pre´sence de deux re´sonances distinctes. Le transfert le plus important pro-
vient du processus deux corps (II) obtenu pour un champ de 3.30V.cm−1. La seconde
re´sonance est la signature du processus FRET a` trois corps (I) pour un champ de
3.17V.cm−1. Ces re´sultats sont en tre`s bon accord avec les pre´dictions the´oriques effec-
tue´es a` partir du mode`le nume´rique propose´ dans [Zimmerman et al., 1979] qui annonce
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la position de ces deux re´sonances a` des champs valant respectivement 3.28V.cm−1 et
3.15V.cm−1.
De manie`re similaire, la figure 4.11.b repre´sente l’e´volution du ratio de population Rss′
dans le cas de re´sonances Fo¨rster obtenues a` partir d’e´tats p ′. Les pics obtenus corres-
pondent cette fois aux re´sonances deux corps (II’) et trois corps (I’). La concordance
avec les valeurs the´oriques est une nouvelle fois tre`s bonne car ces re´sonances e´taient
attendues pour des champ valant respectivement 3.60V.cm−1 et 3.80V.cm−1.
La signature des diffe´rents me´canismes a` trois corps observe´s vient de l’e´tude de
l’e´volution du transfert de population Rss′ en fonction de la densite´ initiale d’atomes
de Rydberg. En effet, les taux de transfert d’un me´canisme a` N corps vont suivre une
e´volution polynomiale a` la puissance N en fonction de la densite´. Cette dernie`re est
controˆle´e en faisant varier la dure´e du pulse d’excitation Rydberg du laser Titane-
Sapphir (i.e le troisie`me et dernier photon du sche´ma d’excitation Rydberg).
On repre´sente sur la figure 4.12 l’e´volution du nombre d’atomes dans les e´tats s et s′ des
processus (II’) et (I’) en fonction de la densite´ initiale d’atomes de Rydberg pre´pare´s
dans l’e´tat p ′ avec un de´lai d’e´volution du syste`me valant τdelay = 0.5µs. On observe
clairement une e´volution cubique du nombre d’atomes transfe´re´s dans les e´tats s et s′
dans le cas du me´canisme FRET (I’), confirmant ainsi qu’il s’agit bien d’une re´sonance
a` trois corps.
Toute re´sonance de Fo¨rster a` partir d’un e´tat dont J est supe´rieur a` 1/2 va pre´senter
ce type de re´sonance a` trois corps. Ainsi, ce me´canisme particulier ne se limite pas
seulement a` l’atome de ce´sium mais a` tout atome admettant des re´sonances de Fo¨rster.
De plus, comme les de´fauts quantiques des atomes alcalins sont en ge´ne´ral assez stables
en fonction de n, une re´sonance a` deux corps est souvent valable pour de nombreux
n. Cette existence pour un grand nombre d’e´tats quantiques ainsi que pour plusieurs
espe`ces atomiques repre´sente donc l’attrait principal de ces processus a` trois corps.
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Figure 4.11 – E´volution du taux de transfert Rss′ en fonction du champ e´lectrique
d’excitation. (a) - E´tat initial p - Le pic principal (pour un champ de 3.30V.cm−1) correspond
a` la re´sonance deux corps (II). Le second pic (pour un champ de 3.17V.cm−1) est la signature
de la re´sonance FRET 3 corps (I). (b) - E´tat initial p ′ - Le pic principal (pour un champ de
3.60V.cm−1) correspond a` la re´sonance deux corps (II’). Le second pic (pour un champ de
3.80V.cm−1) est la signature de la re´sonance FRET 3 corps (I’).
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Figure 4.12 – E´volution du nombre d’atomes transfe´re´s dans les e´tats s et s′ en fonction
de la densite´ initiale d’atomes de Rydberg dans l’e´tat 35p ′. Le comportement cubique de
l’e´volution de la densite´ est la signature du processus FRET a` 3 corps.
Ces re´sultats, qui ont fait l’objet d’une publication au sein de la revue Nature Communication
[Faoro et al., 2015], offrent des perspectives dans plusieurs domaines.
D’une part, ils ouvrent la voie a` une ge´ne´ralisation des transferts re´sonants FRET a`
petit nombre de corps vers des processus impliquant un plus grand nombre d’atomes :
(2N +M) p←→ Ns+Ns′ +Mp ′ (4.32)
ou` le de´faut Fo¨rster sera dans ce cas donne´ par :
∆p = −M
2N
δpp ′ (4.33)
Citons notamment les domaines d’extension de la physique d’Efimov, parmi lesquels,
le cas d’effets borrome´ens a` quatre et cinq corps [Yamashita et al., 2010].
Les processus FRET a` 3 corps offrent e´galement des perspectives dans l’informatique
quantique. D’une part, la re´alisation de portes quantiques a` petit nombre de corps au
moyen d’un transfert re´sonant en une seule e´tape pourrait notamment permettre de
re´duire le taux d’erreur lors de la cre´ation de telles portes. Un agencement line´aire des
trois atomes, avec pour extre´mite´s de la chaˆıne les e´tats s et s ′ et au centre l’e´tat p ou
p ′, permettrait la cre´ation d’une porte dite « de Fredkin » (aussi appele´e Controlled
Swape gate (CSWAP)). D’autre part, ils permettent l’intrication de deux des trois
atomes dans l’e´tat :
|Ψ〉 = 1√
2
(| ss ′〉+ | s ′s〉) (4.34)
La de´tection de l’atome relai, graˆce a` une excitation micro-onde par exemple, serait
alors la signature que les deux autres atomes sont intrique´s.
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4.3 Re´sonances de Fo¨rster dans le cas de l’atome
d’ytterbium
Nous pre´sentons dans cette dernie`re partie de chapitre une ouverture quant a` la
possibilite´ d’existence de re´sonances Fo¨rster a` deux corps pour l’atome d’ytterbium.
Ces me´canismes n’ayant jamais e´te´ e´tudie´s jusqu’ici dans le cas de l’ytterbium, il s’agit
donc d’un ensemble de pre´dictions.
Sur la figure 4.13 est trace´e la repre´sentation de Lu-Fano des se´ries de Rydberg
6snp 3,1P1 en fonction de la se´rie perturbatrice 4f
135d6snd [Aymar et al., 1984]. Le
point important a` noter ici est la de´rive progressive du nombre quantique effectif de
la se´rie 3P1, et donc a fortiori de son de´faut quantique. Du fait de cette de´rive, des
co¨ıncidences en e´nergie peuvent survenir avec des niveaux appartenant a` d’autres se´ries
de Rydberg, ouvrant donc la voie a` des me´canismes de type Fo¨rster.
Figure 4.13 – Repre´sentation de Lu-Fano des se´ries de Rydberg 6snp 1P1 (×)
et 6snp 3P1 (·) en fonction de la se´rie perturbatrice 4f
135d6snd. La de´rive pro-
gressive observe´e du de´faut quantique de la se´rie 3P1 ouvre la voie a` l’existence
de re´sonances de Fo¨rster a` deux corps. (figure issue de [Aymar et al., 1984])
A partir des e´tats 3P1, il est possible de re´aliser des transitions e´lectroniques vers les
e´tats appartenant aux se´ries 6snℓ 1S0,
3S1,
1D2,
3D2,
1F3 et
3F3. Dans cette ouverture,
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nous nous limitons aux processus qui conservent le spin total du syste`me (∆S = 0, nous
excluons donc les transitions d’intercombinaison) et qui ve´rifient la re`gle de se´lection
∆J = 1 : seuls les e´tats 3S1,
3D2 et
3F3 sont conserve´s. De`s lors 6 me´canismes de
re´action diffe´rents impliquant les e´tats 3P1 sont possibles :
2× 3S1 → 2× 3P1
2× 3P1 → 2× 3S1 ou 2× 3D2 ou 3S1 + 3D2
2× 3D2 → 2× 3P1 ou 3P1 + 3F3
(4.35)
Ne posse´dant pas suffisamment de donne´es spectroscopiques concernant la se´rie 6sns 3S1
pour pouvoir tirer quelques conclusions pre´cises, nous nous limitons a` l’e´tude des re´ac-
tions Fo¨rster suivantes :
2× 3P1 → 2× 3D2 (4.36)
2× 3D2 → 2× 3P1 (4.37)
2× 3D2 → 3P1 + 3F3 (4.38)
L’e´volution du de´faut quantique en fonction du nombre quantique principal n diffe`re
d’une se´rie a` l’autre. La se´rie 6snf 3F3 voit ses niveaux d’e´nergie relativement peu per-
turbe´s en fonction de n (excepte´ pour les faibles valeurs de n du fait de la proximite´
de l’e´lectron de valence avec les autres e´lectrons du syste`me). Il est donc possible d’ap-
proximer le de´faut quantique de cette se´rie par le de´veloppement en se´rie donne´ par la
formule de Ritz (voir §1.1.1). Le terme a` l’ordre 0 donne δF ≈ 1.08. De meˆme, le de´faut
quantique de la se´rie 6snd 1D2 vaut δD ≈ 2.8. En revanche, comme explique´ pre´ce´dem-
ment, le de´faut quantique de la se´rie 6snp 3P1 va quant a` lui de´river progressivement en
fonction de n. Sur la plage de donne´es spectroscopiques issues de [Aymar et al., 1984]
a` partir desquelles nous travaillons, nous avons δP ∈ [3.9 ; 4.7].
Connaissant le comportement global du de´faut quantique de chacune des trois se´ries
de Rydberg, on repre´sente de`s lors sur la figure 4.14(a) la position de leur niveaux
d’e´nergie par rapport aux diffe´rentes multiplicite´s. On fait figurer en hachure´s noirs la
plage de valeurs [3.9 ; 4.7] que peut prendre le de´faut quantique de la se´rie 6snp 3P1. Un
e´tat de cette se´rie se retrouve donc situe´ de part et d’autre de la multiplicite´ (n− 4)ℓ.
Les e´tats des se´ries 6snf 3F3 et 6snd
3D2 sont quant a` eux parfaitement localise´s du
fait de la constance de leur de´faut quantique respectif. A noter que pour plus de clarte´
les multiplicite´s sont trace´es comme fonction du champ e´lectrique Stark F alors que la
position des diffe´rents e´tats est repre´sente´e a` champ nul.
Nous pouvons de`s lors re´e´crire les trois me´canismes Fo¨rster pre´ce´demment introduits en
pre´cisant quels nombres quantiques vont eˆtre implique´s dans les diffe´rentes re´sonances.
Nous avons alors :
2× np 3P1 → (n− 1) d 3D2 + (n− 2) d 3D2 (4.39)
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2× nd 3D2 → (n+ 1) p 3P1 + (n+ 2) p 3P1 (4.40)
(n + 1) p 3P1 + (n− 1) f 3F3 (a)
2× nd 3D2 →
(n + 2) p 3P1 + (n− 2) f 3F3 (b)
(4.41)
Ces diffe´rents processus re´actionnels sont respectivement repre´sente´s sur les sche´mas
(b), (c), (d) et (e) de la figure 4.14.
La de´rive progressive du de´faut quantique de la se´rie de Rydberg 6snp 3P1 im-
plique que ces processus ne vont pas avoir lieu pour toute valeur de n. Il convient
donc de ve´rifier la co¨ıncidence en e´nergie entre les e´tats initiaux et les produits des
re´sonances afin de de´terminer pour quelles e´nergies elles vont eˆtre possibles. Nous pre´-
sentons les re´sultats sur la figure 4.15 sur laquelle est trace´e la diffe´rence d’e´nergie
∆E = E (e´tats initiaux) − E (e´tats finaux) pour les quatre re´sonances. Les donne´es
spectroscopiques de la se´rie 6snf 3F3 issues de [Ali et al., 1999] s’arreˆtant a` n = 29,
nous avons calcule´ les niveaux suivants via la relation E = I − R˜/(n − δF ). Afin de
ve´rifier la validite´ de ces niveaux the´oriques, nous les avons e´galement calcule´ pour les
valeurs de n existant expe´rimentalement dans le cas du processus 2× 3D2 → 3P1+ 3F3
(a). La concordance entre les re´sultats issus des donne´es spectroscopiques (courbe poin-
tille´e bleue) avec les valeurs calcule´es (courbe rose) valident ces re´sultats the´oriques.
Le processus 2×np 3P1 → (n− 1) d 3D2+(n− 2) d 3D2 admet une re´sonance en champ
nul entre n = 39 et 40. La re´sonance 2 × (n− 1) d 3D2 → np 3P1 + (n+ 1) p 3P1 est
quant a` elle situe´e entre n = 37 et 38. Les re´sonances 2 × 3D2 → 3P1 + 3F3 (a) et
(b) ont e´te´ pre´dites en utilisant les niveaux de la se´rie 6snf 3F3 calcule´s the´oriquement.
Compte tenu du bruit important pour les grandes valeurs de n, ces re´sonances semblent
se situer pour un n compris entre 44 et 45.
Il convient maintenant de discuter de l’e´volution en champ e´lectrique de ces diffe´-
rents e´tats et de leur influence sur les me´canismes Fo¨rster. En champ e´lectrique, deux
e´tats de ℓ conse´cutif vont se repousser. L’effet sera d’autant plus marque´ du fait de la
de´rive du de´faut quantique des e´tats 6snp 3P1. Comme explique´ pre´ce´demment, du fait
du tre`s faible nombre de donne´es expe´rimentales concernant la se´rie 6sns 3S1, il est tre`s
difficile de pouvoir formuler une pre´diction un tant soit peu pertinente. Nous faisons
cependant l’hypothe`se que cette se´rie n’admet pas de perturbateur localise´ a` haute
e´nergie comme c’est le cas pour la se´rie 6snp 3P1. Cette supposition est motive´e par
le fait que l’existence d’un tel perturbateur est extreˆmement rare et meˆme totalement
absente dans le cas des atomes de barium et de strontium (la se´rie 6sns 3S1 du stron-
tium n’est pas perturbe´e pour les grandes valeurs de n [Vaillant et al., 2014]). Avec
cette hypothe`se, la se´rie 6sns 3S1 admet un de´faut quantique relativement constant
valant δS ≈ 4.45, se retrouvant donc dans la plage de variation du de´faut quantique
de 6snp 3P1. La diffe´rence d’e´nergie entre ces deux se´ries est nulle pour un n
∗ compris
entre 40 et 41. Avant ce croisement en e´nergie, les e´tats 6snp 3P1, ayant une e´nergie su-
pe´rieure aux e´tats 6sns 3S1, vont donc monter en e´nergie et ce d’autant plus fortement
a` proximite´ du croisement en e´nergie.
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Figure 4.14 – (a) - Position des niveaux d’e´nergie des se´ries de Rydberg 6snℓ 3P1, 3D2
et 3F3 par rapport aux diffe´rentes multiplicite´s. On fait figurer en hachure´s noirs la plage de
valeurs [3.9 ; 4.7] que peut prendre le de´faut quantique de la se´rie 6snp 3P1. L’e´tat np
3P1 se
retrouve donc situe´ de part et d’autre de la multiplicite´ (n − 4)ℓ. La relative constance du
de´faut quantique des se´ries 6snd 3D2 et 6snf
3F3 fait que leurs e´tats sont bien localise´s en
terme d’e´nergie. (b), (c), (d), (e) - Repre´sentation sche´matique des quatre re´sonances Fo¨rster.
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Figure 4.15 – E´volution de la diffe´rence d’e´nergie ∆E = E (e´tats initiaux) −
E (e´tats finaux) des diffe´rents me´canismes Fo¨rster en fonction du nombre quantique princi-
pal. Les re´sonances de Fo¨rster sont localise´es aux abscisses ou` les diffe´rentes courbes croisent
la droite d’e´quation y = 0 (co¨ıncidence en e´nergie entre les e´tats initiaux et finaux des re´so-
nances). Concernant la re´sonance 2 × (n− 1) d 3D2 → np 3P1 + (n− 2) f 3F3, la pertinence
de l’utilisation de valeurs the´oriques est valide´e par l’observation de la concordance pour les
n faibles entre les re´sultats donne´s par les donne´es expe´rimentales (courbe pointille´e bleue)
et le mode`le the´orique (courbe rose).
Concernant les processus 2× 3P1 → 2× 3D2 et 2× 3D2 → 2× 3P1, le de´faut quantique
des e´tats d valant environ 2.8, cela implique ne´cessairement que celui des e´tats p soit
localise´ vers 4.3 conduisant alors a` un fort effet Stark avec les e´tats s. Pour des valeurs
de n loin de re´sonance (30-35 ou 45-50), l’e´tat p va donc s’e´loigner de re´sonance. Il y a
donc peu de chance d’avoir une re´sonance de Fo¨rster en champ a` part pour quelques
rares valeurs de n proches de la re´sonance en champ nul.
Pour les re´sonances 2 × 3D2 → 3P1 + 3F3 (a) et (b) il est ne´cessaire d’avoir un de´faut
quantique des e´tats p d’environ 4.5. Pour une multiplicite´ donne´e, les e´tats sont re´partis
comme suit (entre parenthe`se, le de´faut quantique de l’e´tat en question par rapport a`
la multiplicite´ conside´re´e) : f (0.1), s (0.45), p (0.5), d (0.5) et f (1.1). Il va donc y
avoir un fort couplage entre les e´tats s et p : les premiers vont fortement monter et les
seconds vont fortement descendre. Les e´tats d vont eˆtre relativement stables et les e´tats
f quant a` eux vont fortement descendre. Pour avoir re´sonance en champ e´lectrique, il
faut donc que p+ f soit situe´ le´ge`rement au dessus de 2× d. Des re´sonances sont donc
attendues pour quelques niveaux de n infe´rieurs a` la re´sonance en champ nul.
Conclusion
Les travaux effectue´s durant cette the`se s’inscrivent comme e´tant la pre´paration de
l’expe´rience Rydberg ytterbium, qui voit l’e´quipe Atomes de Rydberg froids disposer de
deux expe´riences de´sormais. La premie`re, focalise´e sur l’e´tude des interactions a` petit
nombre de corps dans un gaz d’atomes de Rydberg de ce´sium gele´, a donne´e lieu aux
publications [Gurian et al., 2012, Faoro et al., 2015]. La seconde, qui est l’expe´rience
Rydberg ytterbium, a pour ambition de tirer parti de la pre´sence du second e´lectron actif
de l’ytterbium afin d’offrir de nouvelles perspectives dans la manipulation et l’e´tude des
interactions entre atomes de Rydberg froids en pre´parant de nouvelles configurations
expe´rimentales.
Mes travaux de the`se ont donc consiste´ d’une part a` concevoir et a` re´aliser entie`-
rement le nouveau dispositif expe´rimental. Il a fallu pour cela effectuer un important
travail pre´liminaire de simulations nume´riques afin de concevoir et valider le fonction-
nement de chacun des e´le´ments de l’expe´rience. Ces simulations ont notamment porte´
sur l’e´tude comple`te du chargement d’un PMO-3D par un ralentisseur Zeeman et un
PMO-2D. Habituellement situe´ en amont du ralentisseur Zeeman afin de cre´er un jet
atomique de densite´ la plus e´leve´e possible, nous avons opte´ dans notre cas de le placer
en sortie du ralentisseur. Ce choix a e´te´ motive´ par le fait que la vitesse de capture de
la transition 6s2 1S0 → 6s6p 3P1 a` 555.8nm utilise´e dans le PMO-3D est de l’ordre de
6ms−1. Il est donc impe´ratif que les atomes en sortie de ralentisseur aient une vitesse
longitudinale de cet ordre de grandeur. Cependant cette faible vitesse longitudinale
conduit a` un e´clatement du jet atomique en sortir du ralentisseur, diminuant grande-
ment la fraction d’atomes ralentis disponibles pour le pie´geage. Le fait d’adjoindre un
PMO-2D apre`s le ralentisseur Zeeman permet de compenser cette divergence afin de
garantir la densite´ atomique maximale au niveau de la zone de pie´geage du PMO-3D.
Un inte´reˆt tout particulier a e´galement e´te´ porte´ sur la conception du syste`me d’e´lec-
trodes permettant la de´tection par ionisation des atomes de Rydberg. En effet, les
atomes de Rydberg e´tant particulie`rement sensibles aux champs e´lectriques, l’homoge´-
ne´ite´ des lignes e´quipotentielles de champ ainsi que la compensation des champs para-
sites re´siduels sont des facteurs primordiaux dans une expe´rience utilisant des atomes
de Rydberg. Le syste`me similaire utilise´ dans l’expe´rience Rydberg ce´sium base´ sur des
e´lectrodes ayant la forme de grilles troue´es ne donnant pas entie`re satisfaction concer-
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nant ces deux points importants, nous avons de´cide´ d’opter pour des e´lectrodes ayant
la forme d’anneaux. Elles pre´sentent l’avantage de respecter la ge´ome´trie circulaire na-
turelle de notre enceinte a` vide, garantissant des lignes de champ les plus homoge`nes
possibles. De plus, leur faible encombrement en comparaison de grilles, permet de ve-
nir au plus pre`s des atomes, nous garantissant alors un tre`s bon controˆle du champ
e´lectrique au niveau du volume d’excitation Rydberg.
Cet important travail pre´liminaire de conception a ensuite conduit a` l’assemblage com-
plet de l’expe´rience durant l’ensemble de ma deuxie`me anne´e de the`se et une partie de
ma troisie`me anne´e. Les premiers atomes pie´ge´s au sein du PMO-3D ont e´te´ obtenus
fin avril 2015 et le premier signal d’atomes de Rydberg d’ytterbium vient d’eˆtre obtenu
au moment ou` j’e´cris ces lignes, fin septembre 2015. Ce signal vient donc couronner
trois anne´es de conception et de de´veloppement expe´rimental.
Le second aspect principal des travaux que j’ai mene´ durant ces trois anne´es de the`se
a concerne´ le de´veloppement nume´rique de la the´orie de la MQDT afin de de´terminer le
spectre e´nerge´tique de l’ytterbium. En effet, la connaissance de l’ensemble des niveaux
d’e´nergie d’un atome va notamment permettre de pre´dire son comportement sous l’effet
d’une perturbation exte´rieure ou lors d’une interaction de type Rydberg-Rydberg. Dans
le cas des atomes polye´lectroniques, la complexite´ des spectres e´nerge´tiques provient
des interactions entre les deux e´lectrons actifs qui vont conduire a` la perturbation des
se´ries de Rydberg ainsi qu’a` l’existence d’e´tats autoionisants. De´crivant le syste`me ato-
mique comme un ensemble de voies de couplage en interactions, la MQDT combine´e
au formalisme de la matrice de re´action K (dont les e´le´ments de matrice Kij para-
me´trisent comple`tement et de manie`re unique le syste`me) permet d’obtenir les e´tats
lie´s des se´ries de Rydberg e´tudie´es en tenant compte des interactions entre e´lectrons
actifs. L’e´tude des se´ries de Rydberg 6snℓ 1S0,
3,1D2 et
3,1P1 a permis de confirmer le
bon fonctionnement de notre mode`le nume´rique base´ sur la me´thode de Brent pour la
de´termination des e´tats lie´s et l’algorithme de Nelder-Mead pour trouver le jeu de para-
me`tres Kij reproduisant au mieux les niveaux d’e´nergie spectroscopiques. La principale
source d’erreur provient des donne´es expe´rimentales utilise´es, datant pour la plupart du
de´but des anne´es 1980 et comportent donc une impre´cision expe´rimentale importante.
Il s’ave`re donc ne´cessaire de re´aliser une spectroscopie comple`te des se´ries 6snℓ afin de
pouvoir faire refaire une e´tude MQDT pour chacune de ces se´ries.
L’ache`vement du de´veloppement de l’expe´rience permet a` l’e´quipe de se consacrer
de´sormais a` la re´alisation de la spectroscopie des se´ries de Rydberg 6snℓ de l’ytterbium.
Les donne´es qui seront recueillies dans les mois a` venir permettront, graˆce a` la the´orie de
la MQDT, d’offrir un cadre descriptif complet du spectre e´nerge´tique de l’ytterbium et
ainsi d’obtenir les premiers diagrammes Stark. Cela permettra de re´aliser les premie`res
excitations en champ e´lectrique dans le but de cre´er des e´tats de Rydberg de grand
moment cine´tique orbital ℓ ouvrant ainsi la voie a` la manipulation du coeur ionique Yb+
via la technique de l’excitation du coeur isole´. La re´alisation de la premie`re imagerie
non-destructive graˆce a` cette technique sera la premie`re preuve expe´rimentale de la
manipulation optique des atomes de Rydberg.
Conclusion 181
Le dernier aspect sur lequel j’ai eu l’opportunite´ de pouvoir travailler durant cette
the`se concerne l’expe´rience Rydberg ce´sium avec la mise en e´vidence d’un processus
de transfert borrome´en re´sonnant de type Fo¨rster a` 3 corps dans un gaz d’atomes de
Rydberg de ce´sium gele´ et donne´ par l’expression :
3× |np 3/2, |mj |=1/2〉 → |ns 1/2〉+ | (n+ 1) s 1/2〉+ |np 3/2, |mj |=3/2〉 (4.42)
L’attrait principal de ce me´canisme a` trois corps est qu’il ne se limite pas seulement
a` l’atome de ce´sium mais est ge´ne´ralisable a` tout atome admettant des re´sonances de
Fo¨rster et est valable sur une grande plage de valeurs du nombre quantique principal n.
Il s’ave`re e´galement extreˆmement efficace compte tenu de la saturation du me´canisme
observe´e, permettant ainsi de cre´er un gaz d’atomes gele´s en tre`s forte interaction a`
trois corps. Ce processus ouvre la voie a` une ge´ne´ralisation des transferts re´sonants a`
petit nombre de corps vers des processus impliquant un plus grand nombre d’atomes.
Il offre e´galement des perspectives dans l’informatique quantique avec, d’une part, la
re´alisation de portes quantiques, et d’autre part l’intrication de deux des trois atomes,
le dernier servant de signature a` l’intrication des deux premiers. Ce re´sultat a fait l’objet
d’une publication au sein de la revue Nature Communication [Faoro et al., 2015].

Annexe A
Conception de l’expe´rience :
simulations nume´riques
A.1 Mode´lisation du ralentissement et du pie´geage
atomique
Nous pre´sentons ici la mode´lisation du processus de ralentissement et de pie´geage
atomique dans son ensemble, a` savoir l’e´tape pre´liminaire du ralentissement du jet
atomique par le ralentisseur Zeeman puis le chargement du PMO-3D par le PMO-2D.
Le mode`le pre´sente´ ici a e´te´ initialement de´veloppe´e dans [Hamamda, 2011]. Nous re-
prenons donc les meˆmes notations. Il s’agit de mode´liser la trajectoire d’un ensemble
d’atomes tout au long du dispositif expe´rimental en utilisant une me´thode de Monte-
Carlo. Base´e sur une approche probabiliste, cette mode´lisation consiste en la discre´tisa-
tion de la trajectoire d’un atome comme une succession de cycles d’absorption-e´mission
spontane´e qui sont a` la fois ale´atoires en temps et en position. Chaque cycle sera de´-
compose´ en quatre e´tapes :
1. Propagation libre de l’atome a` la vitesse ~vi pendant un temps ale´atoire tabs.
2. Absorption d’un photon, la vitesse devenant alors ~vi+1 = ~vi + ~vrec avec vrec =
~kL/MY b ou` MY b est la masse de l’Ytterbium.
3. Propagation libre pendant un temps ale´atoire tem compris dans la largeur natu-
relle du niveau radiatif excite´.
4. E´mission spontane´e d’un photon ayant pour conse´quence ~vi+2 = ~vi+1 + ~val avec
~val = vrec ~ual.
On repre´sente sur la figure (A.1) les e´tapes d’un cycle ”absorption-e´mission” spon-
tane´e.
La premie`re e´tape du cycle consiste donc en la de´termination du temps d’absorption
tabs, qui correspond au temps d’absorption du premier photon qui sera re´e´mis par
e´mission spontane´e, et de sa densite´ de probabilite´ associe´e . Il se de´duit de la relation
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Figure A.1 – Mode´lisation d’un cycle d’absorption - e´mission spontane´e. Le temps
de propagation tabs repre´sente le temps de propagation libre avant absorption du
premier photon re´e´mis par e´mission spontane´e. Le temps tem repre´sente le temps
durant lequel l’atome reste dans l’e´tat excite´ avant de re´e´mettre un photon (par
e´mission spontane´e) dans une direction ale´atoire (figure issue de [Hamamda, 2011]).
tdiff = tabs+ tem ou` le temps de diffusion tdiff = Γdiff
−1 avec Γdiff le taux de diffusion
donne´ par la formule [Phillips and Metcalf, 1982] :
Γdiff =
s0 (x,y,z) Γ/2
1 + s0 (x,y,z) + (2∆/Γ)
2 (A.1)
avec ∆ = 2πδL + ~k · ~v − [(gfmf − gimi)µBB (z) /~] le de´saccord par rapport a` la
transition du niveau excite´ conside´re´ et Γ la largeur naturelle de ce dernier. Ce taux de
diffusion correspond au nombre de photons e´mis par e´mission spontane´e par seconde.
De meˆme, le temps d’e´mission spontane´e est donne´ par tem = Γ
−1 et correspond a`
la dure´e de vie de l’e´tat excite´. Il est e´galement possible de montrer que la densite´ de
probabilite´ associe´e au temps d’absorption tabs peut eˆtre choisie de la forme [Hamamda,
2011] :
ρabs (tabs) = (1/Γdiff − 1/Γ)
−1 e−(1/Γdiff−1/Γ)
−1
t (A.2)
De manie`re nume´rique, cela revient a` ge´ne´rer de manie`re ale´atoire la quantite´ tabs =
− (1/Γdiff − 1/Γ) log [Rn [0,1]] ou` Rn [0,1] est un nombre ale´atoire tire´ dans l’intervalle
[0,1]. A noter que durant ce laps de temps tabs la propagation de l’atome a` la vitesse ~vi
est libre. Au temps t = tabs on ajoute au vecteur vitesse une composante de recul de telle
sorte que ~vi+1 = ~vi + ~vrec correspondant a` l’absorption d’un photon par l’atome. Puis
une seconde phase de propagation libre a lieu durant la dure´e tem = −Γ log [Rn [0,1]].
S’en suit alors l’e´mission spontane´e d’un photon dans une direction ale´atoire conduisant
a` ~vi+2 = ~vi+1 + ~val (la de´termination du vecteur de direction d’e´mission ale´atoire est
explique´e dans [Hamamda, 2011].).
Afin de caracte´riser comple`tement l’e´volution de notre jet atomique a` travers le dis-
positif expe´rimental, nous allons tracer a` la fois les trajectoires des atomes en deux
dimensions (la direction de propagation longitudinale z et une des deux directions
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transverses x ou y) et l’e´volution de la vitesse longitudinale du jet en fonction de la po-
sition des atomes le long de l’expe´rience. L’e´volution spatiale des trajectoires atomiques
va nous permettre de caracte´riser l’explosion du jet atomique en sortie du ralentisseur
Zeeman et ainsi trouver quelle est la meilleure configuration pour le PMO-2D (en terme
de taille et forme des faisceaux laser, de puissance lumineuse ne´cessaire et de gradient
de champ magne´tique ade´quat) afin de compenser cette explosion et ainsi maximiser le
nombre d’atomes disponibles pour le chargement du PMO-3D. L’e´volution de la vitesse
longitudinale quant a` elle va nous permettre de valider le profil de champ magne´tique
retenu pour le ralentisseur Zeeman en observant une diminution de la vitesse du jet ato-
mique le long du ralentisseur ainsi que le pie´geage des atomes dans la zone de capture
du PMO-3D qui se traduit par une chute attendue de la vitesse du jet a` ze´ro.
Nous commencerons par pre´senter la configuration optimale obtenue et discuterons
ensuite de l’influence des diffe´rents parame`tres du syste`me sur l’efficacite´ du processus
total. L’ensemble des re´sultats ci-apre`s proviennent de simulations a` 50 particules dont
la vitesse longitudinale est tire´e ale´atoirement entre 50 et 350m.s−1.
A.2 Re´sultats
A.2.1 Configuration optimale
La configuration pre´sente´e ici est celle offrant le plus de souplesse sur l’ajustement
des diffe´rents parame`tres tout en garantissant le bon fonctionnement de l’ensemble
du cycle de pie´geage. En effet, certaines situations teste´es pouvaient conduire a` de
meilleurs re´sultats mais ne´cessitaient une rigueur sur certains parame`tres incompatible
avec la re´alite´ expe´rimentale.
Les parame`tres obtenus sont les suivants :
• Le ralentisseur Zeeman est alimente´ par des courants I1=2.10A pour le grand
sole´no¨ıde et I2=3.95A pour le petit. Le laser contrepropageant d’une puissance
fixe´e a` 48.5mW est de´saccorde´ de −15 Γ par rapport a` la fre´quence de la tran-
sition. Afin de compenser la divergence du jet atomique dans le ralentisseur, il
est focalise´ de sorte que le waist a` l’entre´e du ralentisseur (coˆte´ source atomique)
vaille we = 4mm et le waist a` la sortie vaille ws = 6mm.
• Le PMO-2D est alimente´ par un courant de 2A permettant de ge´ne´rer un gradiant
de 1G/cm. Les diffe´rents faisceaux sont constitue´s chacun de 3 bandes late´rales
de´saccorde´es respectivement de −1 Γ, −3 Γ et −5 Γ par rapport a` la fre´quence de
la transition. Chaque faisceau collimate´ admet un waist de 20mm et une puissance
de 10mW par bande late´rale.
• Le PMO-3D est alimente´ par un courant de 5A permettant de ge´ne´rer un gradiant
de 1G/cm. Les faisceaux utilise´s admettent les meˆmes caracte´ristiques que pour
le PMO-2D.
On repre´sente sur la figure A.2 l’e´volution de la vitesse longitudinale des atomes en
fonction de leur position le long de l’expe´rience. La forte de´croissance de la vitesse
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observe´e pour la quasi totalite´ des classes de vitesses co¨ıncide avec le passage des
atomes a` travers le ralentisseur Zeeman. En sortie du ralentisseur (i.e en z = 0.25m),
l’ensemble des atomes posse`de une vitesse longitudinale de l’ordre de 15m.s−1. S’en suit
alors une propagation jusqu’a` la zone de pie´geage du PMO-3D (situe´e a` z = 0.51m).
La lente diminution de la vitesse observe´e entre la sortie du ralentisseur et le PMO-3D
vient du faisceau ralentisseur qui, malgre´ un de´saccord de −15 Γ, exerce encore une
force suffisante sur les atomes pour les ralentir. Le pie´geage des atomes dans le PMO-
3D co¨ıncide avec la brusque de´croissance a` ze´ro de la vitesse. On note une vitesse
de capture du PMO-3D allant jusqu’a` 10m.s−1, re´sultant de l’utilisation de bandes
late´rales.
Figure A.2 – E´volution de la vitesse longitudinale des atomes en fonction de leur position
le long de l’expe´rience. Figure du haut - le passage a` travers le ralentisseur Zeeman permet de
ramener la quasi totalite´ des classes de vitesses simule´es a` une vitesse de l’ordre de 15m.s−1. Figure
du bas - la brusque de´croissance vers ze´ro de la vitesse correspond au pie´geage des atomes dans
le PMO-3D.
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Le diagramme A.3 donne la re´partition du nombre d’atomes selon leur vitesse finale au
niveau du PMO-3D. On note une majorite´ d’atomes amene´s a` vitesse nulle (28 sur 50)
correspondant a` un taux de pie´geage the´orique de 56% avec une incertitude de l’ordre
de 10%.
Figure A.3 – Diagramme de re´partition du nombre d’atomes selon leur vitesse finale au niveau
du PMO-3D.
La figure A.4 permet de caracte´riser la divergence du jet en sortie du ralentisseur ainsi
que l’effet du PMO-2D pour venir compenser cette divergence.
Figure A.4 – Trajectoire des atomes en fonction le long de l’expe´rience. Figure du haut -
suivant l’axe vertical Ox. Figure du bas - Suivant l’axe horizontal Oy.
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On observe que le PMO-2D permet de ramener une fraction importante des atomes
dans la zone de pie´geage du PMO-3D. Cependant il ne permet pas d’obtenir un jet
fin collimate´ du fait de la faiblesse de la transition d’intercombinaison a` 555.8nm mais
cre´e un effet de focalisation. L’ajustement du gradient de champ magne´tique du PMO-
2D permet de varier la position du point de focalisation du jet atomique. Une valeur
de 1G/cm conduit a` une focalisation au niveau de la zone de pie´geage du PMO-3D
permettant ainsi de maximiser le nombre d’atomes disponibles pour le pie´geage.
A noter e´galement l’effet de la gravite´ sur la trajectoire des atomes du fait de leur faible
vitesse longitudinale, effet visible sur l’image du haut de la figure A.4. Au niveau de
la zone de pie´geage du PMO-3D, une majorite´ d’atomes arrivent avec une trajectoire
descendante et sont ramene´s dans le PMO par les faisceaux de pie`ge.
A.2.2 Influence du gradient de champ magne´tique du PMO-
2D
Bien que ne pouvant conduire a` la cre´ation d’un atomique fin collimate´, le PMO-
2D permet de compenser la divergence du jet en sortie de ralentisseur. Il fait office
de « lentille » dont le point de focalisation de´pend du gradient de champ magne´tique
applique´. Nous donnons dans la figure A.5 les re´sultats obtenus pour deux valeurs du
gradient.
Figure A.5 – Influence du gradient de champ magne´tique sur la focalisation du jet
atomique. Gauche - re´sultats obtenus pour un gradient de 1G/cm. Droite - re´sultats
obtenus pour un gradient de 4G/cm.
L’augmentation du gradient de champ et donc a` fortiori de la force de rappel applique´e
sur les atomes conduit a` une distance de focalisation du jet plus courte dans le cas d’un
gradient valant 4G/cm. Une valeur de 1G/cm conduit a` une focalisation au niveau
de la zone de pie´geage du PMO-3D permettant ainsi d’augmenter la densite´ d’atomes
disponibles pour le pie´geage.
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A.2.3 Influence de l’intensite´ du champ magne´tique du ralen-
tisseur Zeeman
La vitesse longitudinale des atomes en sortie du ralentisseur e´tant de´finie par l’in-
tensite´ du courant I2 du second sole´no¨ıde du ralentisseur Zeeman, il convient de carac-
te´riser l’effet de cette intensite´ sur l’efficacite´ des PMO-2D et 3D. L’intensite´ optimale
I2 = 3.95A conduit a` une vitesse de sortie des atomes de l’ordre de 15m.s
−1 (figure A.2).
Les re´sultats des simulations pre´sente´s dans les figures A.6.(a) et A.6.(b) correspondent
respectivement a` I2 = 3.85A et I2 = 4.05A.
Figure A.6 – Influence du courant I2 dans le second sole´no¨ıde du ralentisseur sur la vitesse
de sortie des atomes. (a) - re´sultats pour I2 = 3.85A. (b) - re´sultats pour I2 = 4.05A.
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Dans le cas ou` I2 = 3.85A, la vitesse des atomes en sortie du ralentisseur est de l’ordre
de 25m.s−1. Cette vitesse longitudinale plus e´leve´e ne´cessite d’augmenter le gradient du
PMO-2D car comme on peut le voir sur le diagramme des trajectoires, la focalisation
du jet atomique a lieue apre`s la zone de pie´geage du PMO-3D. Apre`s le ralentisseur
Zeeman, malgre´ la diminution de la vitesse du a` l’effet du laser ralentisseur, les atomes
ont encore une vitesse longitudinale trop e´leve´e (de l’ordre de 18m.s−1) pour pouvoir
eˆtre pie´ge´.
Pour une intensite´ I2 = 4.05A, les atomes ont cette fois une vitesse longitudinale bien
trop faible (de l’ordre de 4m.s−1) de sorte que le jet atomique explose comple`tement en
sortie de ralentisseur. Aucun atome n’atteint le PMO-2D pour eˆtre ensuite pie´ge´ dans
le PMO-3D.
Ce parame`tre est donc tre`s sensible puisqu’une variation de 0.1mA dans un sens
comme dans l’autre entraˆıne une perte totale de pie´geage.
A.2.4 Influence de la puissance lumineuse du faisceau ralen-
tisseur
L’analyse de la configuration optimale a mis en avant le fait qu’une fois sortis du
ralentisseur Zeeman, les atomes continuaient de subir l’influence du faisceau ralentisseur
malgre´ le de´saccord en fre´quence de −15Γ. Les re´sultats pre´sente´s dans la figure A.7
caracte´risent plus en de´tails l’influence de la puissance PL du laser ralentisseur sur le
processus de pie´geage.
La figure A.7.(a) correspond au cas ou` PL = 40.5mW soit 8mW de moins que la puis-
sance optimale retenue. Du fait de cette plus faible puissance laser, le processus de
ralentissement s’en retrouve affecte´ dans le sens ou` une part importante des atomes
issus des classes de vitesses les plus rapides de´crochent dans le ralentisseur. Les atomes
ralentis posse`dent une vitesse longitudinale de l’ordre de 18m.s−1 en sortie de ralentis-
seur, vitesse trop e´leve´e pour qu’ils puissent eˆtre pie´ge´ dans le PMO-3D.
Les re´sultats pre´sente´s dans la figure A.7.(b) correspondent cette fois au cas ou` la
puissance laser du faisceau ralentisseur est supe´rieure a` la puissance optimale et vaut
PL = 56.5mW. Le processus de ralentissement est similaire a` la situation obtenue avec
la puissance optimale : l’ensemble des classes de vitesses capture´es par le ralentisseur
Zeeman sont ralenties jusqu’a` une vitesse de l’ordre de 12m.s−1. En revanche, l’influence
du laser une fois les atomes sortis du ralentisseur est beaucoup plus importante. En
effet, on observe que la vitesse de l’ensemble des atomes ralentis de´croit vers ze´ro : les
atomes sont ralentis au point d’eˆtre arreˆte´s puis « souﬄe´s » dans la direction oppose´e.
Cet effet de souﬄage est visible sur la figure A.8 ou` l’on voit la trajectoire des atomes
s’incurver au point de repartir dans le sens contraire a` la direction de propagation
attendue.
Ce parame`tre se re´ve`le donc assez sensible puisqu’une variation de l’ordre de 20%
empeˆche le chargement du PMO-3D. On peut cependant modifier le de´saccord laser
et/ou le courant I2 pour revenir a` une vitesse finale adapte´e et ainsi e´viter le de´crochage.
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Ainsi, avoir beaucoup de puissance ne posera jamais de proble`me car nous pouvons
toujours adapter le courant I2 pour choisir la vitesse de sortie. Par contre manquer de
puissance va imposer de re´duire la plage de vitesses ralenties en re´duisant le de´saccord
laser et en adaptant les courants I1 et I2.
Figure A.7 – Influence de la puissance du laser ralentisseur sur le processus de pie´geage. (a)
- re´sultats pour PL = 40.5mW. (b) - re´sultats pour PL = 56.8mW.
Figure A.8 – Effet de souﬄage observe´ pour une puissance laser PL = 56.8mW. La courbure
des trajectoires indique que les atomes amorcent un changement de trajectoire dans la direction
oppose´e a` la direction de propagation attendue.
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Annexe B
Tables de donne´es spectroscopiques
et the´oriques
Nous donnons dans cette annexe les tables comparant les donne´es spectroscopiques
aux niveaux d’e´nergie pre´dits par le mode`le MQDT pour les se´ries de Rydberg 6snℓ 1S0,
3,1D2 et
3,1P1.
B.1 Se´rie de Rydberg 6sns 1S0
Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp −Eth
6s10s 1S0 46893.24 46893.024 0.22
6s11s 1S0 47808.49 47808.769 -0.28
6s12s 1S0 48723.49 48723.254 0.24
6s13s 1S0 49046.43 49046.431 -0.00089
6s14s 1S0 49302.54 49302.798 -0.26
6s15s 1S0 49499.24 49499.126 0.11
6s16s 1S0 49650.05 49650.157 -0.11
6s17s 1S0 49767.85 49767.856 -0.0056
6s18s 1S0 49859.51 49859.33 0.18
6s19s 1S0 49940.74 49941.277 -0.54
6s20s 1S0 50001.35 50001.425 -0.075
6s21s 1S0 50051.92 50052.189 -0.27
6s22s 1S0 50094.71 50094.819 -0.11
6s25s 1S0 50187.89 50188.102 -0.21
6s26s 1S0 50210.83 50210.998 -0.17
6s27s 1S0 50230.82 50230.949 -0.13
6s28s 1S0 50248.24 50248.438 -0.2
6s29s 1S0 50263.68 50263.854 -0.17
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Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp − Eth
6s30s 1S0 50277.47 50277.511 -0.041
6s31s 1S0 50289.41 50289.666 -0.26
6s32s 1S0 50300.39 50300.532 -0.14
6s33s 1S0 50310.24 50310.285 -0.045
6s34s 1S0 50318.99 50319.072 -0.082
6s35s 1S0 50326.9 50327.015 -0.11
6s36s 1S0 50334.13 50334.22 -0.09
6s37s 1S0 50340.76 50340.775 -0.015
6s38s 1S0 50346.62 50346.756 -0.14
6s39s 1S0 50352.16 50352.228 -0.068
6s40s 1S0 50357.13 50357.248 -0.12
6s41s 1S0 50361.74 50361.863 -0.12
6s42s 1S0 50365.97 50366.117 -0.15
6s43s 1S0 50369.8 50370.045 -0.25
6s44s 1S0 50373.59 50373.681 -0.091
6s45s 1S0 50377.1 50377.052 0.048
6s46s 1S0 50380.16 50380.184 -0.024
6s47s 1S0 50383.07 50383.098 -0.028
6s48s 1S0 50385.65 50385.815 -0.17
6s49s 1S0 50388.37 50388.352 0.018
6s50s 1S0 50390.78 50390.725 0.055
6s51s 1S0 50393.07 50392.946 0.12
6s52s 1S0 50395.05 50395.03 0.02
6s53s 1S0 50397.06 50396.986 0.074
6s54s 1S0 50398.78 50398.826 -0.046
6s55s 1S0 50400.58 50400.558 0.022
6s56s 1S0 50402.2 50402.191 0.0092
6s57s 1S0 50403.67 50403.731 -0.061
6s58s 1S0 50405.23 50405.187 0.043
6s59s 1S0 50406.57 50406.563 0.0068
6s60s 1S0 50407.92 50407.866 0.054
6s61s 1S0 50409.14 50409.101 0.039
6s62s 1S0 50410.17 50410.272 -0.1
6s63s 1S0 50411.41 50411.384 0.026
6s64s 1S0 50412.45 50412.44 0.01
6s65s 1S0 50413.46 50413.445 0.015
Tableau B.1 – Energies the´oriques et expe´rimentales de la se´rie 1S0
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B.2 Se´ries de Rydberg 6snd 3,1D2
Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp −Eth
6s8d 3D2 46405.62 46405.541 0.079
6s8d 1D2 46467.69 46467.289 0.4
6s9d 3D2 47821.74 47821.712 0.028
6s9d 1D2 47634.4 47635.887 -1.5
6s10d 3D2 48403.49 48402.864 0.63
6s10d 1D2 48357.63 48356.342 1.3
6s11d 3D2 48883.12 48883.049 0.071
6s11d 1D2 48838.14 48838.213 -0.073
6s12d 3D2 49176 49176.48 -0.48
6s12d 1D2 49161.12 49161.031 0.089
6s13d 3D2 49408.58 49409.047 -0.47
6s13d 1D2 49399.1 49398.94 0.16
6s14d 3D2 49583.28 49583.453 -0.17
6s14d 1D2 49576.36 49576.303 0.057
6s15d 3D2 49717.15 49717.337 -0.19
6s15d 1D2 49712.11 49712.041 0.069
6s16d 3D2 49822.08 49822.279 -0.2
6s16d 1D2 49818.19 49818.228 -0.038
6s17d 3D2 49905.79 49906.034 -0.24
6s17d 1D2 49902.78 49902.857 -0.077
6s18d 3D2 49973.69 49973.933 -0.24
6s18d 1D2 49971.34 49971.393 -0.053
6s19d 3D2 50029.61 50029.735 -0.12
6s19d 1D2 50027.66 50027.671 -0.011
6s20d 3D2 50076.05 50076.147 -0.097
6s20d 1D2 50074.44 50074.448 -0.0085
6s21d 3D2 50115.18 50115.163 0.017
6s21d 1D2 50113.67 50113.75 -0.08
6s22d 3D2 50148.59 50148.271 0.32
6s22d 1D2 50147.03 50147.088 -0.058
6s23d 3D2 50176.54 50176.604 -0.064
6s23d 1D2 50175.59 50175.61 -0.02
6s24d 3D2 50200.99 50201.031 -0.041
6s24d 1D2 50199.95 50200.201 -0.25
6s25d 3D2 50222.13 50222.211 -0.081
6s25d 1D2 50221.48 50221.552 -0.072
6s26d 3D2 50240.19 50240.207 -0.017
6s26d 1D2 50240.10 50240.282 -0.18
6s27d 3D2 50257.26 50257.362 -0.1
196 Annexe B. Tables de donne´es spectroscopiques et the´oriques
Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp − Eth
6s27d 1D2 50256.38 50256.604 -0.22
6s28d 3D2 50271.61 50271.687 -0.077
6s28d 1D2 50270.93 50271.091 -0.16
6s29d 3D2 50284.37 50284.464 -0.094
6s29d 1D2 50283.84 50283.953 -0.11
6s30d 3D2 50295.79 50295.874 -0.084
6s30d 1D2 50295.24 50295.426 -0.19
6s31d 3D2 50306.00 50306.1 -0.1
6s31d 1D2 50305.49 50305.703 -0.21
6s32d 3D2 50315.24 50315.298 -0.058
6s32d 1D2 50314.81 50314.943 -0.13
6s33d 3D2 50323.58 50323.601 -0.021
6s33d 1D2 50323.15 50323.283 -0.13
6s34d 3D2 50331.10 50331.122 -0.022
6s34d 1D2 50330.71 50330.834 -0.12
6s35d 3D2 50337.88 50337.955 -0.075
6s35d 1D2 50337.58 50337.695 -0.11
6s36d 3D2 50344.08 50344.182 -0.1
6s36d 1D2 50343.92 50343.945 -0.025
6s37d 3D2 50349.81 50349.872 -0.062
6s37d 1D2 50349.51 50349.656 -0.15
6s38d 3D2 50355.01 50355.086 -0.076
6s38d 1D2 50354.76 50354.888 -0.13
6s39d 3D2 50359.78 50359.694 0.086
6s39d 1D2 50359.57 50359.875 -0.3
6s40d 3D2 50364.2 50364.117 0.083
6s40d 1D2 50364.06 50364.284 -0.22
6s41d 3D2 50368.19 50368.198 -0.0078
6s41d 1D2 50368.13 50368.351 -0.22
6s42d 3D2 50371.94 50371.971 -0.031
6s42d 1D2 50371.79 50372.113 -0.32
6s43d 3D2 50375.59 50375.598 -0.0076
6s43d 1D2 50375.28 50375.466 -0.19
6s44d 3D2 50378.68 50378.71 -0.03
6s44d 1D2 50378.61 50378.832 -0.22
6s45d 3D2 50381.94 50381.84 0.1
6s45d 1D2 50381.71 50381.727 -0.017
6s46d 3D2 50384.57 50384.537 0.033
6s46d 1D2 50384.45 50384.642 -0.19
6s47d 3D2 50387.2 50387.158 0.042
6s47d 1D2 50387.1 50387.257 -0.16
6s48d 3D2 50389.68 50389.7 -0.02
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Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp −Eth
6s48d 1D2 50389.41 50389.608 -0.2
6s49d 3D2 50392.08 50391.986 0.094
6s49d 1D2 50391.8 50391.9 -0.1
6s50d 3D2 50394.06 50394.049 0.011
6s50d 1D2 50393.85 50394.129 -0.28
6s51d 3D2 50396.21 50396.141 0.069
6s51d 1D2 50395.93 50396.065 -0.13
6s52d 3D2 50398.06 50398.031 0.029
6s52d 1D2 50397.78 50397.959 -0.18
6s53d 3D2 50399.79 50399.809 -0.019
6s53d 1D2 50399.67 50399.742 -0.072
6s54d 3D2 50401.55 50401.485 0.065
6s54d 1D2 50401.26 50401.421 -0.16
6s55d 3D2 50403.09 50403.065 0.025
6s55d 1D2 50402.84 50403.005 -0.17
6s56d 3D2 50404.63 50404.557 0.073
6s56d 1D2 50404.43 50404.501 -0.071
6s57d 3D2 50406.01 50405.967 0.043
6s57d 1D2 50405.87 50405.914 -0.044
6s58d 3D2 50407.32 50407.302 0.018
6s58d 1D2 50407.22 50407.252 -0.032
6s59d 3D2 50408.61 50408.566 0.044
6s59d 1D2 50408.49 50408.519 -0.029
6s60d 3D2 50409.83 50409.765 0.065
6s60d 1D2 50409.74 50409.72 0.02
6s61d 3D2 50410.99 50410.902 0.088
6s61d 1D2 50410.85 50410.859 -0.0092
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B.3 Se´ries de Rydberg 6snp 3,1P1
Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp − Eth
6s12p 1P1 48719.185 48719.125 0.06
6s12p 3P1 48761.855 48762.245 -0.39
6s13p 3P1 49127.4 49127.404 -0.0036
6s13p 1P1 49110.135 49110.339 -0.2
6s14p 3P1 49352.435 49351.689 0.75
6s14p 1P1 49360.5 49360.591 -0.091
6s15p 3P1 49536.415 49536.798 -0.38
6s15p 1P1 49546.425 49546.414 0.011
6s16p 1P1 49677.795 49678.387 -0.59
6s16p 3P1 49688.525 49688.189 0.34
6s17p 1P1 49786.395 49786.94 -0.55
6s17p 3P1 49799.3 49798.805 0.5
6s18p 1P1 49867.115 49866.46 0.66
6s18p 3P1 49886.91 49886.76 0.15
6s19p 3P1 49969.135 49968.862 0.27
6s19p 1P1 49957.835 49957.843 -0.0078
6s20p 3P1 50021.28 50021.468 -0.19
6s20p 1P1 50016.08 50016.106 -0.026
6s21p 3P1 50067.83 50067.925 -0.095
6s21p 1P1 50064.16 50064.453 -0.29
6s22p 3P1 50107.665 50107.66 0.0047
6s22p 1P1 50104.57 50105.013 -0.44
6s23p 1P1 50141.545 50141.597 -0.052
6s23p 3P1 50138.895 50139.37 -0.47
6s24p 1P1 50170.815 50170.716 0.099
6s24p 3P1 50168.29 50168.726 -0.44
6s25p 1P1 50195.86 50195.853 0.0072
6s25p 3P1 50193.58 50194.005 -0.42
6s26p 1P1 50217.655 50217.686 -0.031
6s26p 3P1 50215.64 50215.928 -0.29
6s27p 1P1 50236.83 50236.763 0.067
6s27p 3P1 50234.85 50235.062 -0.21
6s28p 1P1 50253.58 50253.525 0.055
6s28p 3P1 50251.74 50251.861 -0.12
6s29p 1P1 50268.44 50268.329 0.11
6s29p 3P1 50266.66 50266.688 -0.028
6s30p 1P1 50281.475 50281.467 0.0077
6s30p 3P1 50279.8 50279.84 -0.04
6s31p 1P1 50293.33 50293.18 0.15
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Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp −Eth
6s31p 3P1 50291.58 50291.56 0.02
6s32p 1P1 50303.69 50303.666 0.024
6s32p 3P1 50302.12 50302.048 0.072
6s33p 1P1 50313.205 50313.09 0.11
6s33p 3P1 50311.6 50311.47 0.13
6s34p 1P1 50321.595 50321.591 0.004
6s34p 3P1 50320.05 50319.967 0.083
6s35p 1P1 50329.415 50329.285 0.13
6s35p 3P1 50327.8 50327.657 0.14
6s36p 1P1 50336.335 50336.271 0.064
6s36p 3P1 50334.73 50334.638 0.092
6s37p 1P1 50342.725 50342.633 0.092
6s37p 3P1 50341.1 50340.998 0.1
6s38p 1P1 50348.445 50348.444 0.0011
6s38p 3P1 50346.92 50346.809 0.11
6s39p 1P1 50353.805 50353.765 0.04
6s39p 3P1 50352.25 50352.134 0.12
6s40p 1P1 50358.73 50358.649 0.081
6s40p 3P1 50357.15 50357.027 0.12
6s41p 1P1 50363.18 50363.144 0.036
6s41p 3P1 50361.66 50361.536 0.12
6s42p 1P1 50367.265 50367.289 -0.024
6s42p 3P1 50365.81 50365.701 0.11
6s43p 1P1 50371.21 50371.12 0.09
6s43p 3P1 50369.65 50369.558 0.092
6s44p 1P1 50374.69 50374.668 0.022
6s44p 3P1 50373.22 50373.136 0.084
6s45p 1P1 50378.015 50377.96 0.055
6s45p 3P1 50376.5 50376.464 0.036
6s46p 1P1 50380.945 50381.02 -0.075
6s46p 3P1 50379.57 50379.564 0.0065
6s47p 1P1 50383.82 50383.869 -0.049
6s47p 3P1 50382.46 50382.456 0.0043
6s48p 1P1 50386.6 50386.526 0.074
6s48p 3P1 50385.18 50385.159 0.021
6s49p 1P1 50388.89 50389.009 -0.12
6s49p 3P1 50387.69 50387.688 0.002
6s50p 1P1 50391.255 50391.331 -0.076
6s50p 3P1 50390.05 50390.059 -0.0086
6s51p 1P1 50393.49 50393.507 -0.017
6s51p 3P1 50392.24 50392.283 -0.043
6s52p 1P1 50395.555 50395.549 0.0059
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Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp − Eth
6s52p 3P1 50394.33 50394.373 -0.043
6s53p 1P1 50397.47 50397.467 0.0028
6s53p 3P1 50396.28 50396.338 -0.058
6s54p 1P1 50399.32 50399.272 0.048
6s54p 3P1 50398.14 50398.189 -0.049
6s55p 1P1 50400.93 50400.971 -0.041
6s55p 3P1 50399.88 50399.933 -0.053
6s56p 1P1 50402.625 50402.573 0.052
6s56p 3P1 50401.52 50401.579 -0.059
6s57p 1P1 50404.1 50404.086 0.014
6s57p 3P1 50403.05 50403.134 -0.084
6s58p 1P1 50405.51 50405.515 -0.0053
6s58p 3P1 50404.55 50404.604 -0.054
6s59p 1P1 50406.86 50406.868 -0.0076
6s59p 3P1 50405.94 50405.996 -0.056
6s60p 1P1 50408.12 50408.148 -0.028
6s60p 3P1 50407.25 50407.313 -0.063
6s61p 1P1 50409.37 50409.362 0.008
6s61p 3P1 50408.47 50408.563 -0.093
6s62p 1P1 50410.54 50410.514 0.026
6s62p 3P1 50409.67 50409.749 -0.079
6s63p 1P1 50411.59 50411.607 -0.017
6s63p 3P1 50410.85 50410.875 -0.025
6s64p 1P1 50412.64 50412.647 -0.0067
6s64p 3P1 50411.92 50411.945 -0.025
6s65p 1P1 50413.61 50413.636 -0.026
6s65p 3P1 50412.97 50412.963 0.0067
6s66p 1P1 50414.59 50414.577 0.013
6s66p 3P1 50413.87 50413.933 -0.063
6s67p 1P1 50415.48 50415.474 0.0061
6s67p 3P1 50414.79 50414.856 -0.066
6s68p 1P1 50416.35 50416.329 0.021
6s68p 3P1 50415.69 50415.737 -0.047
6s69p 1P1 50417.2 50417.145 0.055
6s69p 3P1 50416.56 50416.577 -0.017
6s70p 1P1 50417.96 50417.925 0.035
6s70p 3P1 50417.4 50417.379 0.021
6s71p 1P1 50418.66 50418.669 -0.0094
6s71p 3P1 50418.14 50418.146 -0.0058
6s72p 1P1 50419.37 50419.382 -0.012
6s72p 3P1 50418.83 50418.879 -0.049
6s73p 1P1 50420.06 50420.063 -0.003
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Etat
Eexp
(cm−1)
Eth
(cm−1)
Eexp −Eth
6s73p 3P1 50419.58 50419.58 0.00016
6s74p 1P1 50420.73 50420.715 0.015
6s74p 3P1 50420.22 50420.251 -0.031
6s75p 1P1 50421.29 50421.341 -0.051
6s75p 3P1 50420.86 50420.894 -0.034
6s76p 1P1 50421.91 50421.94 -0.03
6s76p 3P1 50421.52 50421.51 0.0097
6s77p 1P1 50422.5 50422.515 -0.015
6s77p 3P1 50422.04 50422.101 -0.061
6s78p 1P1 50423.06 50423.066 -0.0063
6s78p 3P1 50422.73 50422.668 0.062
6s79p 1P1 50423.52 50423.596 -0.076
6s79p 3P1 50423.22 50423.213 0.0071
6s80p 1P1 50424.09 50424.105 -0.015
6s80p 3P1 50423.8 50423.736 0.064
6s81p 1P1 50424.63 50424.594 0.036
6s81p 3P1 50424.27 50424.239 0.031
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Résumé : Les propriétés exacerbées des 
atomes de Rydberg ont permis d'étendre les 
possibilités offertes par les atomes froids dans la 
création de gaz d'atomes en très forte 
interaction. Citons notamment des applications 
en simulations quantiques, dans la physique à N 
corps ou dans la réalisation de portes quantiques 
grâce au phénomène de blocage dipolaire. Dans 
le cas des atomes à un électron actif, une fois 
l'électron excité dans un état de Rydberg, il n'est 
cependant pas possible de continuer d'appliquer 
les techniques expérimentales de manipulation 
optique. L’attention de la communauté des 
atomes de Rydberg froids s’est donc récemment 
portée sur les atomes à deux électrons actifs. 
Ces atomes offrent la possibilité, une fois l’un 
des deux électrons excité vers un état de 
Rydberg, de disposer d’un second électron 
optiquement actif qu’il va être possible de 
manipuler par laser. 
L’objectif de cette thèse est d’étendre les 
techniques de manipulation optique aux atomes 
à deux électrons actifs excités dans des états de 
Rydberg, dans le cas de l’atome d’ytterbium. 
Elle présente d’une part la conception et 
l’assemblage du dispositif expérimental 
permettant l’obtention d’une source d’atomes de 
Rydberg froids d’ytterbium. A terme, ce 
montage permettra la manipulation optique de 
ces atomes de Rydberg. D’autre part, elle 
présente le développement d’un modèle 
numérique implémentant la théorie du défaut 
quantique à plusieurs voies pour permettre la 
détermination théorique du spectre énergétique 
de l’ytterbium ainsi que son comportement sous 
l’effet de perturbations extérieures. La thèse 
présentée ici constitue donc le point de départ et 
les fondements de la nouvelle expérience de 
l'équipe « Atomes de Rydberg froids » du 
Laboratoire Aimé Cotton. 
 
 
Title : Towards optical manipulation of ultra-cold Ytterbium atoms excited into Rydberg states 
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Abstract : The exacerbated properties of 
Rydberg atoms have extended the possibilities 
offered by cold atoms in creating atomic gases 
in very strong interaction. These include 
applications in quantum simulations, in many-
body physics or in quantum gates with the 
dipole blocked phenomenon. In the case of an 
one-active electron atom, once excited into a 
Rydberg state, it is however not possible to 
continue to apply the experimental techniques 
of optical manipulation. The attention of the 
cold Rydberg atoms community has so recently 
given to the atoms with to two-active electrons. 
These atoms have the potential, once one of the 
two electrons excited to a Rydberg state, to 
have a second optically active electron it will 
be possible to manipulate by laser light. 
The objective of this thesis is to extend the 
optical manipulation techniques to atoms with 
two-active electrons excited in Rydberg states, 
in the case of the Ytterbium atom. On the one 
hand, the design and assembly of the 
experimental apparatus for obtaining a source 
of cold Rydberg Ytterbium atoms is presented. 
Ultimately, it will allow the optical 
manipulation of the Rydberg atoms. One the 
other hand, it presents the development of a 
numerical model that implements the 
Multichannel Quantum Defect Theory to the 
theoretical determination of the energy 
spectrum of Ytterbium and its behavior under 
the influence of external perturbations. The 
thesis presented here is therefore the starting 
point and the basis of the new experience of the 
team « Cold Rydberg atoms » of the 
Laboratoire Aimé Cotton. 
 
